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“MATERIAL DE CARBONO AMORFO SINTETICO ULTRAPURO, GEL DE
POLIMERO ULTRAPURO, DISPOSITIVO, ELETRODO E METODO PARA A
FABRICACAO DO MATERIAL DE CARBONO”

Declaracio de direitos do governo

[001]O financiamento parcial do trabalho descrito no presente documento foi
fornecido pelo governo dos E.U.A. sob o contrato n2. W15P7T-09-C-S311, fornecido
pelo departamento de defesa. O governo dos E.U.A. pode ter determinados direitos
nesta invengao.

Referéncias cruzadas aos pedidos relacionados

[002]O presente pedido reivindica o beneficio sob o cddigo dos Estados Uni-
dos 35 §119(e) do pedido de patente provisorio U.S. n2. 61/222.431, depositado em 1
de julho de 2009; pedido de patente provisoério U.S. n2. 61/255.037, depositado em 26
outubro de 2009; pedido de patente provisério U.S. n2. 61/255.054, depositado em 26
de outubro de 2009; e pedido de patente provisério U.S. n2. 61/261.703, depositado
em 16 de novembro de 2009; todos os quais estdo aqui incorporados a titulo de refe-
réncia, em suas totalidades.

Fundamentos

Campo da técnica

[003]A presente invencgao refere-se geralmente a materiais de carbono sinté-
ticos ultrapuros, métodos para a fabricacdo dos mesmos e dispositivos que contém os
mesmos.

Descricdo da técnica relacionada

[004]0 carbono ativado é comumente empregado em dispositivos de armaze-
namento elétrico e distribuigdo. A alta area de superficie, condutividade e porosidade
do carbono ativado permite o projeto de dispositivos elétricos que tem densidade de
energia maior do que os dispositivos que empregam outros materiais. Os capacitores

elétricos de dupla camada (EDLCs) consistem em um exemplo de tais dispositivos.
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Os EDLCs tém muitas vezes eletrodos preparados a partir de um material de carbono
ativado e um eletrélito adequado, e tém uma densidade de energia extremamente alta
comparada com os capacitores mais comuns. Os usos tipicos para EDLCs incluem
distribuicdo e armazenamento de energia em dispositivos que exigem curtas rajadas
de energia para transmissdes de dados, ou fungdes de energia de pico, tais como
modems sem fio, telefones médveis, cameras digitais e outros dispositivos eletrénicos
de mao. Os EDLCs também sdo comumente usados em veiculos elétricos, tais como
onibus, trens, carros elétricos e similares.

[005]As baterias consistem em outro dispositivo de distribuicao e armazena-
mento de energia que muitas vezes contém um material de carbono ativado (por
exemplo, como material de anodo, coletor de corrente ou potencializador de conduti-
vidade). Por exemplo, as baterias de litio/carbono que tém um anodo carbonaceo in-
tercalado com litio representam um dispositivo de armazenamento de energia promis-
sor. Outros tipos de baterias que contém carbono incluem baterias de ar-litio, as quais
utilizam o carbono poroso como o coletor de corrente para o eletrodo de ar, e baterias
de acido-chumbo que muitas vezes incluem aditivos de carbono no anodo ou catodo.
As baterias sdo empregadas em qualquer um dos inumeros dispositivos eletrénicos
que exigem energia elétrica de baixa densidade de corrente (conforme comparado
com uma alta densidade de corrente dos EDLC’s).

[006]Uma limitacdo conhecida dos EDLCs e de baterias a base de carbono
consiste no desempenho reduzido em alta temperatura, operagao de alta voltagem,
ciclos de carga/descarga repetidos e/ou sob envelhecimento. Este desempenho redu-
zido tem sido atribuido as impurezas ou impureza do eletrdlito no préprio eletrodo de
carbono, que causam a ruptura do eletrodo na interface de eletrdlito/eletrodo. Deste
modo, tem sido sugerido que os EDLCs e/ou baterias que compreendem eletrodos
preparados a partir de materiais de carbono de pureza maior poderiam ser operados

em voltagens maiores e por periodos de tempo mais longos em temperaturas maiores
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do que os dispositivos existentes.

[007]Embora a necessidade por materiais de carbono de pureza maior que
tem tanto a alta area de superficie como a alta porosidade tenha sido reconhecida, tal
material de carbono nao esta comercialmente disponivel e nenhum método de prepa-
racao relatado é capaz de produzir o carbono de alta pureza desejado para os dispo-
sitivos elétricos de alto desempenho. Um método comum para a produg¢ao de materi-
ais de carbono ativado de alta area de superficie consiste em pirolisar um material
contendo carbono existente (por exemplo, fibras de coco ou borracha de pneu). Isto
resulta em uma carbonizagdo com area de superficie relativamente baixa que ser sub-
sequentemente superativada para produzir um material com a area de superficie e
porosidade necessarias para a aplicagao desejada. Tal abordagem é inerentemente
limitada pela estrutura existente do material precursor e resulta tipicamente em baixos
rendimentos do processo e um material de carbono que tem um teor de cinzas (isto
€, impurezas de metal) de 1% ou maior.

[008]Os materiais de carbono ativado também podem ser preparados por
meio de ativagao quimica. Por exemplo, o tratamento de um material contendo car-
bono com um acido, base ou sal (por exemplo, acido fosférico, hidroxido de potassio,
hidroxido de sdédio, cloreto de zinco, etc.) seguido pelo aquecimento resulta em um
material de carbono ativado. No entanto, tal ativagao quimica produz materiais de car-
bono ativado com um alto nivel de impurezas residuais do processo (por exemplo,
metais).

[009]Outra abordagem para a producédo de materiais de carbono ativado de
alta area de superficie consiste em preparar um polimero sintético a partir de elemen-
tos fundamentais organicos contendo carbono (por exemplo, um gel de polimero ul-
trapuro). Conforme com os materiais organicos existentes, os polimeros sintetica-
mente preparados sao pirolisados e ativados para produzir um material de carbono

ativado. Em contraste com a abordagem tradicional descrita acima, a porosidade
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intrinseca do polimero sinteticamente preparado resulta em maiores rendimentos do
processo devido ao fato de que menos material é perdido durante a etapa de ativagao.
No entanto, conforme com os materiais de carbono preparados a partir outros méto-
dos conhecidos, os materiais de carbono ativado preparados a partir de polimeros
sintéticos através dos métodos relatados contém niveis inadequados de impurezas
(por exemplo, metais).

[0010]Embora tenham sido feitos avangos significantes no campo, continua a
existir uma necessidade na técnica por materiais de carbono altamente puros, assim
como por métodos de fabricagdo dos mesmos e dispositivos que contém os mesmaos.
A presente invencao satisfaz estas necessidades e fornece vantagens relacionadas
adicionais.

Breve sumario

[0011]Em termos gerais, a presente inveng¢ao € direcionada a materiais de
carbono sintéticos ultrapuros, assim como a métodos para a fabricagao de tais mate-
riais e a dispositivos que contém os mesmos. Tais materiais encontram aplicagdao no
contexto de dispositivos de distribuicdo e armazenamento elétrico, particularmente,
para o uso em eletrodos para EDLCs e baterias. Os materiais de carbono existentes
contém niveis residuais de diversas impurezas (por exemplo, cloro, enxofre, metais,
etc.) os quais séo conhecidos por diminuir a tensao de ruptura do eletrdlito no qual os
eletrodos sdo imersos. Deste modo, os eletrodos existentes precisam ser operados
em voltagens menores e tém uma expectativa de vida mais curta do que os dispositi-
vos que compreendem os materiais de carbono sintéticos ultrapuros desta invencao.
As impurezas em eletrodos de carbono também contribuem para a degradagao outros
componentes dentro de um EDLC ou bateria. Por exemplo, a membrana porosa que
separa os dois eletrodos de carbono em um EDLC pode ser degradada pelo cloro ou
outras impurezas dentro do eletrodo de carbono. Os materiais de carbono sintéticos

ultrapuros apresentados no presente documento séo significantemente mais puros do
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que quaisquer materiais de carbono conhecidos e, deste modo, aperfeicoam a opera-
cao de qualquer quantidade de dispositivos de distribuicdo e/ou armazenamento elé-
trico.

[0012]Consequentemente, em uma modalidade, é apresentado um material
de carbono sintético ultrapuro. O material de carbono sintético ultrapuro compreende
um teor de impureza total de menos que 500 ppm de elementos que tém numeros
atbmicos que se situam em uma faixa a partir de 11 a 92, conforme medido por meio
da emisséao de raios x induzida por préton. Em outra modalidade do mencionado an-
teriormente, o material de carbono consiste em um material de carbono amorfo sinté-
tico ultrapuro.

[0013]Em outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende um teor de impureza total
de menos que 200 ppm de elementos que tém numeros atdmicos que se situam em
uma faixa a partir de 11 a 92, conforme medido por meio da emissao de raios x indu-
zida por proton.

[0014]Em outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende um teor de cinzas de me-
nos que 0,03%, por exemplo, menos que 0,01%, conforme calculado a partir da emis-
sao de raios x induzida por préton data.

[0015]Em outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende ao menos 95% de carbono
em peso, conforme medido por meio da analise de combustdo e emissao de raios x
induzida por préton.

[0016]Em outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende menos que 3 ppm de ferro,
menos que 1 ppm de niquel, menos que 5 ppm de enxofre, menos que 1 ppm de

cromo ou menos que 1 ppm de cobre, conforme medido por meio da emissao de raios
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X induzida por proton.

[0017]Em outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende menos que 100 ppm de
sodio, menos que 300 ppm de silicio, menos que 50 ppm de enxofre, menos que 100
ppm de calcio, menos que 20 ppm de ferro, menos que 10 ppm de niquel, menos que
140 ppm de cobre, menos que 5 ppm de cromo e menos que 5 ppm de zinco, conforme
medido por meio da emissao de raios x induzida por préton. Por exemplo, em algumas
modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo
sintético ultrapuro compreende menos que 50 ppm de sddio, menos que 50 ppm de
silicio, menos que 30 ppm de enxofre, menos que 10 ppm de calcio, menos que 2 ppm
de ferro, menos que 1 ppm de niquel, menos que 1 ppm de cobre, menos que 1 ppm
de cromo e menos que 1 ppm de zinco, conforme medido por meio da emissao de
raios x induzida por préton.

[0018]Em outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende menos que 3,0% de oxi-
génio, menos que 0,1% de nitrogénio e menos que 0,5% de hidrogénio, conforme
determinado por meio da analise de combustao. Por exemplo, em outras modalidades
especificas, o material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo
sintético ultrapuro compreende menos que 1,0% de oxigénio, conforme determinado
por meio da analise de combustao.

[0019]Em outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende um criogel de polimero
ultrapuro pirolisado. Enquanto que em outras modalidades, o material de carbono sin-
tético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende um cri-
ogel de polimero ultrapuro ativado.

[0020]Em algumas outras modalidades, o material de carbono sintético ultra-

puro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende uma area de
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superficie especifica BET de ao menos 1500 m?/g, ao menos 2000 m?/g ou ao menos
2400 m?/g.

[0021]Em outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende um volume de poro de ao
menos 0,7 cc/g.

[0022]Em outra modalidade, é fornecido um gel de polimero ultrapuro. O gel
de polimero ultrapuro compreende carbono, hidrogénio, oxigénio e um teor de impu-
reza total de menos que 500 ppm e, tipicamente, menos que 200 ppm, de elementos
que tém numeros atdmicos que se situam em uma faixa a partir de 11 a 92, conforme
medido por meio da emissao de raios x induzida por proton.

[0023]Em algumas modalidades, o gel de polimero ultrapuro consiste em um
gel de polimero ultrapuro seco. Em outra modalidade, o gel de polimero ultrapuro
compreende uma area de superficie especifica BET de ao menos 400 m2/g.

[0024]Em algumas outras modalidades, o gel de polimero ultrapuro é prepa-
rado por meio da mistura de um ou mais solventes misciveis, um ou mais compostos
fendlicos, um ou mais aldeidos € um ou mais catalisadores. Por exemplo, em algumas
modalidades, o gel de polimero ultrapuro € preparado por meio da mistura de agua,
acido acético, resorcinol, formaldeido e acetato de amdnio.

[0025]Esta alta pureza dos materiais de carbono apresentados pode ser atri-
buida ao processo sol-gel apresentado. Os requerentes tém descoberto que quando
um ou mais precursores de polimero, por exemplo, um composto fendlico e um alde-
ido, sdo co-polimerizados sob condi¢des acidas na presenga de um catalisador basico
volatil, um gel de polimero ultrapuro se origina. Isto € em contraste com outros méto-
dos relatados para a preparagao de géis de polimero ultrapuros que resultam em géis
de polimero ultrapuros que compreendem niveis residuais de metais e/ou outras im-
purezas, assim como niveis residuais de solvente de reacdo e/ou solvente de extra-

cao. A preparagao de materiais de carbono a partir destes géis de polimero ultrapuros
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impuros, por exemplo, por meio de pirélise e/ou ativacao, resulta em materiais de car-
bono que também s&o impuros.

[0026]O material de carbono amorfo sintético ultrapuro apresentado pode ser
feito a partir do gel de polimero ultrapuro por meio da pirélise e/ou ativagao do gel de
polimero ultrapuro. O gel de polimero ultrapuro, por sua vez, pode ser feito por meio
da reacao de um ou mais precursores de polimero sob condi¢gdes acidas na presenca
de um catalisador basico volatil para se obter um gel de polimero ultrapuro.

[0027]Consequentemente, em uma modalidade, a presente descri¢gao fornece
um método para a fabricagao de um material de carbono sintético ultrapuro, o método
que compreende reagir um ou mais precursores de polimero sob condigdes acidas na
presenga de um catalisador basico volatil para se obter um gel de polimero ultrapuro.
Em uma modalidade adicional, o material de carbono consiste em um material de car-
bono amorfo sintético ultrapuro.

[0028]Em outras modalidades, o método compreende, adicionalmente, mistu-
rar 0 um ou mais precursores de polimero em um solvente que compreende acido
aceético e agua. Em outras modalidades, o catalisador basico volatil compreende car-
bonato de amoénio, bicarbonato de amoénio, acetato de amoénio, hidroxido de amoénio,
ou combinagdes dos mesmos, € em outras modalidades, o um ou mais precursores
de polimero compreendem resorcinol e formaldeido.

[0029]Em algumas outras modalidades, o método compreende, adicional-
mente:

(a) secar por congelamento o gel de polimero ultrapuro para se obter um cri-
ogel de polimero ultrapuro;

(b) pirolisar o criogel de polimero ultrapuro para se obter um criogel ultrapuro
pirolisado; e

(c) ativar o criogel ultrapuro pirolisado para se obter o material de carbono

sintético ultrapuro ativado.
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[0030]O material de carbono amorfo sintético ultrapuro encontra utilidade em
inumeros dispositivos de distribuigdo e armazenamento elétrico. A combinacao de ul-
trapureza, alta porosidade e alta area de superficie permite a preparacao de disposi-
tivos de distribuicdo e armazenamento elétrico que tém propriedades superiores aos
dispositivos conhecidos. Os dispositivos que compreendem o material de carbono
amorfo sintético ultrapuro sdo capazes de operagdo em voltagens maiores por perio-
dos de tempo mais longos em temperaturas maiores do que os dispositivos compara-
veis preparados a partir de carbono de pureza inferior.

[0031]Consequentemente, em outra modalidade, a presente descri¢cao for-
nece um dispositivo que compreende um material de carbono sintético ultrapuro, em
que o material de carbono sintético ultrapuro compreende um teor de impureza total
de menos que 500 ppm, particularmente, 200 ppm, de elementos que tém numeros
atdbmicos que se situam em uma faixa a partir de 11 a 92, conforme medido por meio
da emisséao de raios x induzida por préton. Por exemplo, em algumas outras modali-
dades do mencionado anteriormente, o material de carbono consiste em um material
de carbono amorfo sintético ultrapuro.

[0032]Em algumas modalidades adicionais, o dispositivo consiste em um dis-
positivo de capacitor de dupla camada elétrico (EDLC) que compreende:

a) um eletrodo positivo e um eletrodo negativo, em que cada um dentre o
eletrodo positivo e o eletrodo negativo compreende o material de carbono sintético
ultrapuro;

b) um separador poroso inerte; e

c) um eletralito;

em que o eletrodo positivo e o eletrodo negativo sdo separados pelo separa-
dor poroso inerte.

[0033]Em algumas modalidades adicionais, o dispositivo EDLC compreende

uma poténcia gravimétrica de ao menos 15 W/g, uma poténcia volumétrica de ao
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menos 10 W/cc, uma energia gravimétrica de ao menos 20,0 Wh/kg ou uma energia
volumétrica de ao menos 10,0 Wh/litro.

[0034]Em algumas outras modalidades, o dispositivo EDLC compreende uma
capacitancia gravimétrica de ao menos 25 F/g ou uma capacitancia volumétrica de ao
menos 20 F/cc, conforme medido por meio da descarga de corrente constante a partir
de 2,7V a 0,1V com uma constante de tempo de 5 segundos empregando uma solu-
¢ao 1,8M de tetrafluoroborato de tetraetiiaménio em eletrdlito de acetonitrila e uma
densidade de corrente de 0,5 A/g.

[0035]Em algumas outras modalidades adicionais do dispositivo EDLC, o teor
de cinzas do material de carbono € menor que 0,03%, particularmente, menor que
0,01%, conforme calculado a partir dos dados de emissao de raios x induzida por
préton, e em algumas outras modalidades, o material de carbono compreende ao me-
nos 95% de carbono, conforme medido por meio da analise de combustao e emissao
de raios x induzida por proton.

[0036]Em algumas outras modalidades do dispositivo EDLC, o material de
carbono compreende menos que 3 ppm de ferro, menos que 1 ppm de niquel, menos
que 5 ppm de enxofre, menos que 1 ppm de cromo ou menos que 1 ppm de cobre,
conforme medido por meio da emissao de raios x induzida por préton.

[0037]Em mais outras modalidades do dispositivo EDLC, o material de car-
bono compreende menos que 100 ppm de sddio, menos que 300 ppm de silicio, me-
nos que 100 ppm de calcio, menos que 50 ppm de enxofre, menos que 20 ppm de
ferro, menos que 10 ppm de niquel, menos que 140 ppm de cobre, menos que 5 ppm
de cromo e menos que 5 ppm de zinco, conforme medido por meio da emissao de
raios x induzida por proton.

[0038]Em algumas outras modalidades do dispositivo EDLC, o material de
carbono compreende um criogel de polimero ultrapuro ativado, e em algumas outras

modalidades do dispositivo EDLC, o material de carbono compreende uma area de
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superficie especifica BET de ao menos 1500 m2/g, ao menos 2000 m2/g ou ao menos
2400 m2/g.

[0039]Em outras modalidades particulares, a presente descri¢cao esta direcio-
nada a uma bateria, por exemplo, uma bateria de litio/carbono, bateria de zinco/car-
bono, bateria de ar de litio ou bateria de acido-chumbo, que compreende um material
de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro, con-
forme apresentado no presente documento. Em outras modalidades, a presente des-
cricao esta direcionada a um eletrodo que compreende um material de carbono sinté-
tico ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro, conforme apresentado
no presente documento. Tais eletrodos sao uteis em dispositivos de distribuicédo e ar-
mazenamento elétrico, tais como EDLCs e baterias.

Breve descricdo dos desenhos

[0040]Nas figuras, os numeros de referéncia idénticos identificam os elemen-
tos similares. Os tamanhos e posi¢des relativas dos elementos nas figuras nao sao
necessariamente desenhados em escala e alguns destes elementos sao arbitraria-
mente ampliados e posicionados para aperfeicoar a legibilidade da figura. Adicional-
mente, os formatos particulares dos elementos conforme desenhados nao se desti-
nam a transmitir qualquer informagao relacionada ao formato atual dos elementos par-
ticulares, e tém sido selecionadas somente para a facilidade de reconhecimento nas
figuras.

[0041]A Figura 1 mostra volume de poro versus largura de poro crescente
para criogéis de polimero ultrapuros RF produzidos a partir de solvente de acido acé-
tico a 100%.

[0042]A Figura 2 descreve volume de poro versus largura de poro crescente
para criogeéis de polimero ultrapuros RF produzidos a partir de solvente de acido acé-
tico:agua 90:10.

[0043]A Figura 3 descreve volume de poro versus largura de poro crescente
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para criogéis de polimero ultrapuros RF produzidos a partir de solvente de acido acé-
tico:agua50:50.

[0044]A Figura 4 apresenta volume de poro versus largura de poro crescente
para criogeéis de polimero ultrapuros RF produzidos a partir de solvente de acido acé-
tico:agua25:75.

[0045]A Figura 5 apresenta volume de poro versus largura de poro crescente
para criogéis de polimero ultrapuros RF produzidos a partir de solvente de acido acé-
tico:agua 10:90.

[0046]A Figura 6 € um grafico de area de superficie especifica versus pH para
criogéis de polimero ultrapuros RF produzidos a partir de RS=0,3 e niveis variados de
acido acetico e sais de amonio.

[0047]As Figuras 7A e 7B sao graficos de volume de poro crescente de um
criogel de polimero ultrapuro RF e um criogel de polimero ultrapuro RF pirolisado,
respectivamente.

[0048]As Figuras 8A e 8B sao graficos de volume de poro crescente de um
criogel de polimero ultrapuro RF e um criogel de polimero ultrapuro RF pirolisado,
respectivamente.

[0049]As Figuras 9A e 9B sao graficos de volume de poro crescente de um
criogel de polimero ultrapuro RF e um criogel de polimero ultrapuro RF pirolisado,
respectivamente.

[0050]As Figuras 10A e 10B sao graficos de volume de poro crescente de um
criogel de polimero ultrapuro RF e um criogel de polimero ultrapuro RF pirolisado,
respectivamente.

[0051]As Figuras 11A e 11B sao graficos de volume de poro crescente de um
criogel de polimero ultrapuro RF e um criogel de polimero ultrapuro RF pirolisado,
respectivamente.

[0052]A Figura 12 descreve a area de superficie especifica versus perda de
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peso de ativacao para diversos materiais de carbono ativado sintéticos ultrapuros.

[0053]A Figura 13 € um grafico de volume de poro crescente de um material
de carbono sintético ultrapuro ativado.

Descrigao detalhada

[0054]Na seguinte descri¢gdo, determinados detalhes especificos sao apre-
sentados a fim de fornecer um entendimento completo de diversas modalidades. No
entanto, um elemento versado na técnica ira compreender que a invengao pode ser
praticada sem estes detalhes. Em outros casos, as estruturas bem conhecidas nao
tém sido mostradas ou descritas em detalhes para evitar o obscurecimento de maneira
desnecessaria das descrigbes das modalidades. Exceto onde o contexto exige o con-
trario, por todo o relatério descritivo e reivindicagdées que se seguem, a palavra “com-
preender’ e variagdes da mesma, tais como, “compreende” e “que compreende” de-
vem ser interpretadas em um sentido inclusivo e irrestrito, isto €, como “que inclui,
mas nao se limita a”. Adicionalmente, os cabecgalhos fornecidos no presente docu-
mento sdo somente por conveniéncia e nao interpretam o escopo ou significado da
invencgao reivindicada.

[0055]A referéncia por todo este relatério descritivo a “uma (1) modalidade” ou
“‘uma modalidade” significa que um recurso, estrutura ou caracteristica particular des-
crita em conexdo com a modalidade ¢ incluida em ao menos uma modalidade. Deste
modo, as aparéncias das frases “em uma (1) modalidade” ou “em uma modalidade”
em diversos lugares por todo este relatorio descritivo nao estdo necessariamente to-
das se referindo a mesma modalidade. Adicionalmente, os recursos, estruturas ou
caracteristicas particulares podem ser combinadas em qualquer maneira adequada
em uma ou mais modalidades. Além disso, para uso neste relatério descritivo e nas
reivindicagcbes em anexo, as formas singulares “um” e “0” incluem os referentes plu-
rais, exceto onde o conteudo indica claramente o contrario. Deve-se observar também

que o termo “ou” € geralmente empregado em seu sentido que inclui “e/ou”, exceto
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onde o conteudo indica claramente o contrario.

Definicoes

[0056]Para uso no presente documento, e exceto onde o conteudo indica o
contrario, os seguintes termos tém os significados conforme especificado abaixo.

[0057]“Material de carbono” se refere a um material ou substancia compreen-
dida substancialmente de carbono. Os materiais de carbono incluem tanto materiais
de carbono amorfos como cristalinos. Os exemplos de materiais de carbono incluem,
mas nao se limitam a, carbono ativado, géis de polimero ultrapuros seco pirolisado,
criogéis de polimero ultrapuros pirolisado, xerogéis de polimero ultrapuros pirolisado,
aerogeéis de polimero ultrapuros pirolisado, géis de polimero ultrapuros seco ativado,
criogéis de polimero ultrapuros ativado, xerogéis de polimero ultrapuros ativado, ae-
rogéis de polimero ultrapuros ativado, e similares.

[0058]"Amorfo" se refere a um material, por exemplo, um material de carbono
amorfo, cujos atomos, moléculas ou ions constituintes sdo dispostos de maneira ale-
atéria sem um padrao de repeticao regular. Os materiais amorfos podem ter alguma
cristalinidade localizada (isto €, regularidade), mas carecem de ordem de longo al-
cance das posicoes dos atomos. Os materiais de carbono pirolisados e/ou ativados
sao geralmente amorfos.

[0059]*Cristalino” se refere a um material cujos atomos, moléculas ou ions
constituintes sao dispostos em um padrao de repeticdo ordenada. Os exemplos de
materiais de carbono cristalinos incluem, mas nao se limitam a, diamante e grafeno.

[0060]“Sintético” se refere a uma substancia que tem sido preparada por meio
quimico em vez de a partir de uma fonte natural. Por exemplo, um material de carbono
sintético consiste em um material que é sintetizado a partir de materiais precursores
e nao é isolado a partir de fontes naturais.

[0061]“Impureza” ou “elemento de impureza” se refere a uma substancia es-

tranha (por exemplo, um elemento) dentro de um material que se difere a partir da
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composi¢cao quimica do material de base. Por exemplo, uma impureza em um material
de carbono sintético ultrapuro ou um material de carbono amorfo sintético ultrapuro se
refere a qualquer elemento ou combinagao de elementos, além do carbono, que esta
presente no material de carbono sintético ultrapuro ou no material de carbono amorfo
sintético ultrapuro. Os niveis de impureza sao tipicamente expressos em partes por
milh&o (ppm).

[0062]“Impureza de PIXE” consiste em qualquer elemento de impureza que
tem um numero atbmico que se situa em uma faixa a partir de 11 a 92 (isto &, a partir
de sodio a uranio). As frases “teor de impureza de PIXE total” e “nivel de impureza de
PIXE total” se referem, ambas, a soma de todas as impurezas de PIXE presentes em
uma amostra, por exemplo, um gel de polimero ultrapuro, um material de carbono
sintético ultrapuro ou um material de carbono amorfo sintético ultrapuro. As concen-
tracdes e identidades de impureza de PIXE podem ser determinadas pela emissao de
raios x induzida por préton (PIXE).

[0063]“Ultrapuro” se refere a uma substancia que tem um teor de impureza de
PIXE total de menos que 0,050%. Por exemplo, um “material de carbono ultrapuro”,
“material de carbono sintético ultrapuro” ou “material de carbono amorfo sintético ul-
trapuro” consiste em um material de carbono que tem um teor de impureza de PIXE
total de menos que 0,050% (isto €, 500 ppm).

[0064]“Teor de cinzas” se refere a matéria inorganica nao-volatil que perma-
nece apds submeter uma substancia a uma alta temperatura de decomposicédo. No
presente documento, o teor de cinzas de um material de carbono é calculado a partir
do teor de impureza de PIXE total, conforme medido por meio da emissao de raios x
induzida por proton, presumindo que os elementos nao-volateis sdo completamente
convertidos para produtos de combustao esperados (isto €, 6xidos).

[0065]"Polimero" se refere a uma macromolécula compreendida de duas ou

mais unidades de repeticdo estruturais.
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[0066]"Material precursor de polimero sintético" ou “precursor de polimero” se
refere aos compostos usados na preparagao de um polimero sintético. Os exemplos
de precursores de polimero que podem ser usados nas preparagdes apresentadas no
presente documento incluem, mas nao se limitam a, aldeidos (isto ¢, HC(=O)R, onde
R é um grupo organico), tais como, por exemplo, metanal (formaldeido); etanal (ace-
taldeido); propanal (propionaldeido); butanal (butiraldeido); glicose; benzaldeido e cin-
namaldeido. Outros precursores de polimero exemplificadores incluem, mas nao se
limitam a, compostos fendlicos, tais como fenol e polihidréxi benzenos, tais como di-
hidroxi ou trihidroxi benzenos, por exemplo, resorcinol (isto €, 1,3-dihidréxi benzeno),
catecol, hidroquinona e floroglucinol. As misturas de dois ou mais polihidréxi benzenos
também sao consideradas dentro do significado de precursor de polimero.

[0067]“Monolitico” se refere a uma estrutura tridimensional sélida que nao é
particulado em natureza.

[0068]“Sol" se refere a uma suspenséo coloidal de particulas de precursor (por
exemplo, precursores de polimero) e o termo "gel" se refere a uma rede porosa tridi-
mensional umida obtida por meio da condensacao ou reacao das particulas de pre-
cursor.

[0069]“Gel de polimero” se refere a um gel em que o componente de rede
consiste em um polimero; geralmente um gel de polimero consiste em uma estrutura
tridimensional umida (com base aquosa ou n&o-aquosa) compreendida de um poli-
mero formado a partir de precursores sintéticos ou precursores de polimero.

[0070]“Sol gel” se refere a uma subclasse de gel de polimero onde o polimero
consiste em uma suspensao coloidal que forma uma rede porosa tridimensional umida
obtida por meio da reagao dos precursores de polimero.

[0071]*Hidrogel de polimero” ou “hidrogel” se refere a uma subclasse de gel
de polimero ou gel em que o solvente para os precursores sintéticos ou monémeros

consiste em agua ou misturas de agua e um ou mais solventes misciveis em agua.
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[0072]“Hidrogel de polimero RF” se refere a uma subclasse de gel de polimero
em que o polimero foi formado a partir da reagao catalisada de resorcinol e formalde-
ido em agua ou misturas de agua e um ou mais solventes misciveis em agua.

[0073]*Acido” se refere a qualquer substancia que é capaz de reduzir o pH de
uma solugdo. Os acidos incluem acidos Arrhenius, Brgnsted e Lewis. Um “acido so6-
lido” se refere a um composto seco ou granular que rende uma solugao acida quando
dissolvido em um solvente. O termo “acido” significa que tem as propriedades de um
acido.

[0074]“Base” se refere a qualquer substancia que é capaz de aumentar o pH
de uma solucdo. As bases incluem bases Arrhenius, Brgnsted e Lewis. Uma “base
soélida” se refere a um composto seco ou granular que rende solugao basica quando
dissolvido em um solvente. O termo “basico” significa que tem as propriedades de uma
base.

[0075]*Sistema de solvente misturado” se refere a um sistema de solvente
compreendido de dois ou mais solventes, por exemplo, dois ou mais solventes misci-
veis. Os exemplos de sistema de solventes binario (isto €, que contém dois solventes)
incluem, mas nao se limitam a: agua e acido acético; agua e acido férmico; agua e
acido propidnico; agua e acido butirico, e similares. Os exemplos de sistema de sol-
ventes ternario (isto é, que contém trés solventes) incluem, mas nao se limitam a:
agua, acido acético e etanol; agua, acido acético e acetona; agua, acido acético e
acido férmico; agua, acido acético e acido propibnico; e similares. A presente invengao
considera todos os sistemas de solvente misturado que compreendem dois ou mais
solventes.

[0076]“Misciveis” se refere a propriedade de uma mistura em que a mistura
forma uma uUnica fase sobre determinadas faixas de temperatura, pressao e composi-
cao.

[0077]“Catalisador” consiste em uma substancia que altera a taxa de uma
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reacao quimica. Os catalisadores participam em uma reagéo de uma maneira ciclica,
de tal modo que o catalisador seja regenerado de maneira ciclica. A presente descri-
¢ao considera os catalisadores que séo livres de sodio. O catalisador usado na pre-
paragao de um gel de polimero ultrapuro, conforme descrito no presente documento,
pode consistir em qualquer composto que facilita a polimerizagao dos precursores de
polimero para formar uma gel de polimero ultrapuro. Um “catalisador volatil” consiste
em um catalisador que tem uma tendéncia a vaporizar em pressao atmosférica ou
abaixo. Os catalisadores volateis exemplificadores incluem, mas nao se limitam a, sais
de amoénio, tais como, bicarbonato de aménio, carbonato de aménio, hidroxido de
amonio, e combinag¢des dos mesmos.

[0078]“Solvente” se refere a uma substancia que dissolve ou suspende os re-
agentes (por exemplo, precursores de polimero ultrapuro) e fornece um meio no qual
uma reagao pode ocorrer. Os exemplos de solventes uteis na preparagéao dos géis,
géis de polimero ultrapuros, materiais de carbono sintéticos ultrapuros e materiais de
carbono amorfos sintéticos ultrapuros apresentados no presente documento incluem,
mas nao se limitam a, agua, alcoodis e misturas dos mesmos. Os alcodis exemplifica-
dores incluem etanol, t-butanol, metanol e misturas dos mesmos. Tais solventes sao
uteis para a dissolugao dos materiais precursores de polimero sintéticos ultrapuros,
por exemplo, a dissolugdo de um composto fendlico ou aldeido. Além disso, em alguns
processos, tais solventes sdo empregados para a troca de solvente em um hidrogel
de polimero (antes do congelamento e secagem), em que o solvente a partir da poli-
merizagao dos precursores, por exemplo, resorcinol e formaldeido, é trocado por um
alcool puro. Em uma modalidade do presente pedido, um criogel é preparado por meio
de um processo que nao inclui a troca de solvente.

[0079]“Gel seco” ou “gel de polimero ultrapuro seco” se refere a um gel ou gel
de polimero ultrapuro, respectivamente, a partir do qual o solvente, geralmente agua,

ou mistura de agua e um ou mais solventes misciveis em &agua, tem sido
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substancialmente removido.

[0080]“gel de polimero ultrapuro seco pirolisado” se refere a um gel de poli-
mero ultrapuro seco que tem sido pirolisado, mas nao ativado ainda, enquanto que
um “gel de polimero ultrapuro seco ativado” se refere a um gel de polimero ultrapuro
seco que tem sido ativado.

[0081]“Criogel” se refere a um gel seco que tem sido seco por meio da seca-
gem por congelamento. De forma analoga, um “criogel de polimero ultrapuro” consiste
em um gel de polimero ultrapuro seco que tem sido seco por meio da secagem por
congelamento.

[0082]“Criogel RF” ou “criogel de polimero ultrapuro RF” se refere a um gel
seco ou gel de polimero ultrapuro seco, respectivamente, que tem sido seco por meio
de secagem por congelamento, em que o gel ou gel de polimero ultrapuro foi formado
a partir da reacao catalisada de resorcinol e formaldeido.

[0083]“Criogel pirolisado” ou “criogel de polimero ultrapuro pirolisado” consiste
em um criogel ou criogel de polimero ultrapuro, respectivamente, que tem sido piroli-
sado, mas ndo ativado ainda.

[0084]“Criogel ativado” ou “criogel de polimero ultrapuro ativado” consiste em
um criogel ou criogel de polimero ultrapuro, respectivamente, que tem sido ativado
para se obter o material de carbono ativado.

[0085]“Xerogel” se refere a um gel seco que tem sido seco por meio de seca-
gem por ar, por exemplo, em pressao atmosférica ou abaixo. De forma analoga, um
“xerogel de polimero ultrapuro” consiste em um gel de polimero ultrapuro seco que
tem sido seco por meio de secagem por ar.

[0086]“Xerogel pirolisado” ou “xerogel de polimero ultrapuro pirolisado” con-
siste em um xerogel ou xerogel de polimero ultrapuro, respectivamente, que tem sido
pirolisado, mas n&o ativado ainda.

[0087]“Xerogel ativado” ou “xerogel de polimero ultrapuro ativado” consiste
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em um xerogel ou xerogel de polimero ultrapuro, respectivamente, que tem sido ati-
vado para se obter o material de carbono ativado.

[0088]“Aerogel” se refere a um gel seco que tem sido seco por meio de seca-
gem supercritica, por exemplo, com o uso de diéxido de carbono supercritico. De
forma analoga, um “aerogel de polimero ultrapuro” consiste em um gel de polimero
ultrapuro seco que tem sido seco por meio de secagem supercritica.

[0089]“Aerogel pirolisado” ou “aerogel de polimero ultrapuro pirolisado” con-
siste em um aerogel ou aerogel de polimero ultrapuro, respectivamente, que tem sido
pirolisado, mas nao ativado ainda.

[0090]“Aerogel ativado” ou “aerogel de polimero ultrapuro ativado” consiste
em um aerogel ou aerogel de polimero ultrapuro, respectivamente, que tem sido ati-
vado para se obter o material de carbono ativado.

[0091]“Solvente de extragao organico” se refere a um solvente organico adici-
onado a um hidrogel de polimero depois que a polimerizagdo dos precursores de po-
limero tiver comecgado, geralmente depois que a polimerizagado do hidrogel de poli-
mero estiver completa.

[0092]“Congelamento multi-direcional rapido” se refere ao processo de con-
gelamento de um gel de polimero por meio da criagéo de particulas de gel de polimero
a partir de um gel de polimero monolitico, e submetendo as ditas particulas de gel de
polimero a um meio adequadamente frio. O meio frio pode consistir, por exemplo, em
nitrogénio liquido, gas de nitrogénio, ou didxido de carbono sélido. Durante o conge-
lamento multi-direcional rapido, a nucleagao de gelo domina o crescimento de cristal
de gelo. O meio adequadamente frio pode consistir, por exemplo, em um gas, liquido
ou solido com uma temperatura abaixo de cerca de -10 °C. Alternativamente, o meio
adequadamente frio pode consistir em um gas, liquido ou soélido com uma temperatura
abaixo de cerca de -20 °C. Alternativamente, o meio adequadamente frio pode con-

sistir em um gas, liquido ou sdlido com uma temperatura abaixo de cerca de -30 °C
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[0093]*Ativar” e “ativagao” se refere, cada, ao processo de aquecimento de
uma matéria-prima ou substancia carbonizada/pirolisada em uma temperatura de per-
manéncia de ativagao durante a exposi¢cao a atmosferas oxidantes (por exemplo, di6-
xido de carbono, oxigénio ou vapor) para produzir uma substancia “ativada” (por
exemplo, criogel ativado ou material de carbono ativado). O processo de ativagao re-
sulta geralmente em uma remocgao de superficie das particulas, resultando em uma
area de superficie aumentada. Alternativamente, a ativagdo pode ser realizada por
meio quimicos, por exemplo, por meio da impregnagao de materiais precursores con-
tendo carbono com produtos quimicos, tais como acidos como acido fosférico ou ba-
ses como hidroxido de potassio, hidroxido de sodio ou sais como cloreto de zinco,
seguida pela carbonizagao. “Ativado” se refere a um material ou substancia, por exem-
plo, um material de carbono sintético ultrapuro ou um material de carbono amorfo sin-
tético ultrapuro, o qual tem se submetido ao processo de ativacgao.

[0094]"Carbonizar", “pirolisar’, "carbonizagao" e “pirélise” se referem, cada
um, ao processo de aquecimento de uma substancia contendo carbono em uma tem-
peratura de permanéncia de pir6lise em uma atmosfera inerte (por exemplo, argbnio
ou nitrogénio) ou em um vacuo, de tal modo que o material visado coletado no fim do
processo consista principalmente em carbono. “Pirolisado” se refere a um material ou
substancia, por exemplo, um material de carbono sintético ultrapuro ou material de
carbono amorfo sintético ultrapuro, o qual tem se submetido ao processo de pirdlise.

[0095]"Temperatura de permanéncia" se refere a temperatura do forno du-
rante a parte do processo que € reservada para manter uma temperatura relativa-
mente constante (isto €, nem aumentando e nem diminuindo a temperatura). Por
exemplo, a temperatura de permanéncia de pirdlise se refere a temperatura relativa-
mente constante do forno durante a pirdlise e a temperatura de permanéncia de ati-
vacao se refere a temperatura relativamente constante do forno durante a ativacao.

[0096]"Poro" se refere a uma abertura ou depressao na superficie, ou um tunel
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em um material de carbono, tal como, por exemplo, carbono ativado, géis de polimero
ultrapuros seco pirolisado, criogéis de polimero ultrapuros pirolisado, xerogéis de po-
limero ultrapuros pirolisado, aerogéis de polimero ultrapuros pirolisado, géis de poli-
mero ultrapuros seco ativado, criogéis de polimero ultrapuros ativado, xerogéis de po-
limero ultrapuros ativado, aerogéis de polimero ultrapuros ativado, e similares. Um
poro pode consistir em um unico tunel ou conectado a outros tuneis em uma rede
continua por toda a estrutura.

[0097]“Estrutura de poro" se refere ao layout da superficie dos poros internos
dentro de um material de carbono, tal como, um material de carbono ativado. Os com-
ponentes da estrutura de poro incluem tamanho de poro, volume de poro, area de
superficie, densidade, distribuicdo de tamanho de poro e comprimento de poro. Ge-
ralmente, a estrutura de poro do material de carbono ativado compreende microporos
€ MesOoporos.

[0098]"Mesoporo" se refere geralmente a poros que tém um diametro entre
cerca de 2 nanémetros e cerca de 50 nandmetros, enquanto que o termo "microporo"
se refere a poros que tém um didmetro menor que cerca de 2 nandmetros.

[0099]"Area de superficie" se refere a area de superficie especifica total de
uma substancia mensuravel pela técnica de BET. A area de superficie € tipicamente
expressa em unidades de m2/g. A técnica de BET (Brunauer/Emmett/Teller) emprega
um gas inerte, por exemplo, nitrogénio, para medir a quantidade de gas absorvido em
um material e € comumente usada na técnica para determinar a area de superficie
acessivel de materiais.

[00100]"Conectado", quando usado em referéncia a mesoporos e microporos,
se refere a orientacéo espacial de tais poros.

[00101]"Comprimento eficaz" se refere a parte do comprimento do poro que é
de diametro suficiente de tal modo que seja disponivel a aceitar ions de sal a partir do

eletradlito.
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[00102]"Ajustavel" se refere a uma capacidade de ajustar para cima e para
baixo o tamanho de poro, volume de poro, area de superficie, densidade, distribuicao
de tamanho de poro, comprimento de poro, ou combinagdes dos mesmos, de cada ou
tanto os mesoporos como microporos de um material de carbono. Por exemplo, a
ajustabilidade pode se referir ao ajuste de tamanho de poro para acomodar os ions
de eletrdlito visados, conforme adequado, quando os materiais de carbono amorfos
sintéticos ultrapuros descritos no presente documento sdao empregados como materi-
ais de eletrodo. Em algumas modalidades, a estrutura de poro de um material de car-
bono sintético ultrapuro ou um material de carbono amorfo sintético ultrapuro pode ser
ajustada. Por exemplo, na preparacdo de um material de carbono sintético ultrapuro
ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro, o ajuste da estrutura de poro pode
ser realizado em uma série de maneiras, que incluem, mas nao se limitam a, variar os
parametros na producédo de um gel de polimero ultrapuro; variar os parametros na
secagem por congelamento do gel de polimero ultrapuro; variar os parametros na car-
bonizagcao do criogel de polimero ultrapuro; e variar os parametros na ativagdo do
criogel de polimero ultrapuro pirolisado.

[00103]"Eletrodo" se refere a um condutor através do qual a eletricidade entra
ou sai de um objeto, substancia ou regiao.

[00104]"Aglutinante" se refere a um material capaz de reter particulas indivi-
duais de carbono em conjunto de tal modo que, apds a mistura de um aglutinante e
carbono em conjunto, a mistura resultante possa ser formada em laminas, pellets,
discos ou outros formatos. Os exemplos nao-exclusivos de aglutinantes incluem poli-
meros de fluoroultrapuro, tais como, por exemplo, PTFE (politetrafluoroetileno, Te-
flon), PFA (resina de polimero ultrapuro de perfluoroalcoxi, também conhecida como
Teflon), FEP (etileno propileno fluorado, também conhecido como Teflon), ETFE (po-
lietilenotetrafluoroetileno, vendido como Tefzel e Fluon), PVF (fluoreto de polivinil, ven-

dido como Tedlar), ECTFE (polietilenoclorotrifluoroetileno, vendido como Halar),
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PVDF (fluoreto de polivinilideno, vendido como Kynar), PCTFE (policlorotrifluoroeti-
leno, vendido como Kel-F e CTFE), trifluoroetanol e combinagdes dos mesmos.

[00105]"Inerte" se refere a um material que nao é ativo no eletrdlito, isto €, nao
absorve uma quantidade significante de ions ou nao se altera quimicamente, por
exemplo, degrada.

[00106]"Condutor" se refere a capacidade de um material em conduzir elé-
trons através da transmisséo de elétrons de valéncia retidos de maneira livre.

[00107]"Eletrdlito” significa uma substancia que contém ions livre de tal modo
que a substancia seja eletricamente condutora. Os exemplos de eletrdlitos incluem,
mas nao se limitam a, solventes, tais como carbonato de propileno, carbonato de eti-
leno, carbonato de butileno, carbonato de dimetila, metil etil carbonato, carbonato de
dietila, sulfolano, metilsulfolano, acetonitrila, ou misturas dos mesmos, em combina-
¢ao com solutos, tais como, sais de tetralquilamoénio, tais como TEA TFB (tetrafluoro-
borato de tetraetilaménio), MTEATFB (tetrafluoroborato de metiltrietilaménio),
EMITFB (tetrafluoroborato de 1 etil-3-metilimidazdlio), tetraetilaménio, sais a base de
trietilaménio ou misturas dos mesmos. Em algumas modalidades, o eletrdlito pode
consistir em um eletrdlito de acido a base de agua ou de base a base de agua, tal
como acido sulfurico aquoso brando ou hidréxido de potassio aquoso.

[00108]A. Géis de polimero ultrapuros e material de carbono sintético ultra-
puro

[00109]Em uma modalidade, é fornecido um material de carbono sintético ul-
trapuro. Em outra modalidade, é fornecido um material de carbono amorfo sintético
ultrapuro. Conforme discutido acima, os eletrodos que compreendem materiais de car-
bono que tém niveis residuais de diversas impurezas (por exemplo, cloro, enxofre,
metais, etc.) sdo conhecidos por diminuir a tensao de ruptura do eletrdlito no qual os
eletrodos séo imersos. Deste modo, estes eletrodos precisam ser operados em volta-

gens menores e tém uma expectativa de vida menor do que os dispositivos que
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compreendem carbono de pureza maior. Acredita-se que as impurezas em eletrodos
de carbono também contribuem para a degradagao outros componentes dentro de um
EDLC ou bateria. Por exemplo, a membrana porosa que separa os dois eletrodos de
carbono em um EDLC pode ser degradada por cloro ou outras impurezas dentro do
eletrodo de carbono. Os materiais de carbono sintéticos ultrapuros e materiais de car-
bono amorfos sintéticos ultrapuros apresentados no presente documento sao signifi-
cantemente mais puros do que quaisquer materiais de carbono conhecidos e espera-
se, deste modo, que aperfeicoem a operacgao de qualquer quantidade de dispositivos
de distribuicdo e/ou armazenamento elétrico.

[00110]Esta alta pureza dos materiais de carbono apresentados pode ser atri-
buida ao processo sol-gel apresentado. Os requerentes tém descoberto que quando
um ou mais precursores de polimero, por exemplo, um composto fenélico e um alde-
ido, sdo co-polimerizados sob condi¢cdes acidas na presenca de um catalisador basico
volatil, um gel de polimero ultrapuro se origina. Isto € em contraste com outros méto-
dos relatados para a preparagao de géis de polimero que resultam em géis de poli-
mero que compreendem niveis residuais de metais e/ou outras impurezas, assim
como niveis residuais de solvente de reagao e/ou solvente de extragao. A preparagao
de materiais de carbono a partir destes geéis de polimero impuros, por exemplo, por
meio de pirdlise e/ou ativacao, resulta em materiais de carbono que também sao im-
puros.

[00111]Ao contrario dos métodos conhecidos para a preparagao de materiais
de carbono, os géis de polimero ultrapuros apresentados permitem a preparagao de
materiais de carbono sintéticos ultrapuros e materiais de carbono amorfos sintéticos
ultrapuros. Por exemplo, os géis de polimero ultrapuros podem ser pirolisado por meio
do aquecimento em uma atmosfera inerte (por exemplo, nitrogénio) para render os
materiais de carbono apresentados que compreendem uma alta area de superficie e

alto volume de poro. Estes materiais de carbono podem ser adicionalmente ativados
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sem o uso de técnicas de ativagao quimica — as quais introduzem impurezas — para
se obter os materiais de carbono ativados ultrapuros apresentados. Tais materiais en-
contram utilidade em inumeras aplicagdes de armazenamento elétrico e distribuicao.

[00112]Os materiais de carbono preparados por meio do método apresentado
nao sao somente ultrapuros, também compreendem propriedades fisicas desejaveis,
tais como alta porosidade e alta area de superficie. Como com a ultrapureza, a alta
porosidade e alta area de superficie dos materiais de carbono apresentados consiste
em um resultado do processo unico apresentado no presente documento. O processo
apresentado permite a variagcdo de uma série de parametros do processo para con-
trolar as propriedades fisicas dos materiais de carbono. A combinagéao de ultrapureza,
alta porosidade e alta area de superficie permite a preparagao de dispositivos de dis-
tribuicdo e armazenamento elétrico que tém propriedades superiores aos dispositivos
conhecidos.

[00113]As propriedades dos géis de polimero ultrapuros, materiais de carbono
sintéticos ultrapuros e materiais de carbono amorfos sintéticos ultrapuros apresenta-
dos, assim como os métodos para sua preparagao sao discutidas em maiores deta-
Ihes abaixo.

1. Géis de polimero ultrapuros

[00114]Os géis de polimero ultrapuros séo intermediarios na preparacao dos
materiais de carbono ultrapuros apresentados. Como tal, as propriedades fisicas e
quimicas dos géis de polimero ultrapuros contribuem para as propriedades dos mate-
riais de carbono ultrapuros. Consequentemente, em algumas modalidades, o gel de
polimero ultrapuro consiste em um gel de polimero ultrapuro seco, por exemplo, em
algumas modalidades, o gel de polimero ultrapuro seco consiste em um criogel de
polimero ultrapuro. Em outras modalidades, o gel de polimero ultrapuro seco consiste
em um xerogel de polimero ultrapuro ou um aerogel de polimero ultrapuro. Em algu-

mas modalidades, os géis de polimero ultrapuros sdo preparados a partir de
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compostos fenodlicos e compostos de aldeido, por exemplo, em uma modalidade, os
géis de polimero ultrapuros podem ser produzidos a partir de resorcinol e formaldeido.
Em outras modalidades, os géis de polimero ultrapuros sdo produzidos sob condi¢cdes
acidas. Em algumas modalidades, a acidez pode ser fornecida por meio da dissolugao
de um composto de acido sdélido, mediante o emprego de um acido como o solvente
de reagdo ou mediante o emprego de um sistema de solvente misturado onde um dos
solventes consiste em um acido. A preparagao dos géis de polimero ultrapuros é des-
crita em maiores detalhes abaixo.

[00115]O processo apresentado compreende a polimerizagao para formar um
gel de polimero na presenga de um catalisador volatil basico. Consequentemente, em
algumas modalidades, o gel de polimero ultrapuro compreende um ou mais sais, por
exemplo, em algumas modalidades, o um ou mais sais consistem em sais volateis
basicos. Os exemplos de sais volateis basicos incluem, mas nao se limitam a, carbo-
nato de aménio, bicarbonato de amoénio, acetato de amoénio, hidroxido de aménio, e
combinagdes dos mesmos. Consequentemente, em algumas modalidades, a pre-
sente descrigao fornece um gel de polimero ultrapuro que compreende carbonato de
amoénio, bicarbonato de amodnio, acetato de amoénio, hidréxido de aménio, ou combi-
nagdes dos mesmos. Em modalidades adicionais, o gel de polimero ultrapuro com-
preende carbonato de aménio. Em outras modalidades adicionais, o gel de polimero
ultrapuro compreende acetato de aménio.

[00116]Em uma modalidade de qualquer um dos aspectos ou variagoes des-
critas no presente documento, o gel de polimero ultrapuro é essencialmente livre de
t-butanol. Por exemplo, em uma modalidade, o gel de polimero ultrapuro contém me-
nos que 1000 ppm de t-butanol, menos que 100 ppm de t-butanol, menos que 10 ppm
de t-butanol, ou menos que 1 ppm de t-butanol.

[00117]Em outra modalidade de qualquer um dos aspectos ou variagdes des-

critas no presente documento, o gel de polimero ultrapuro é essencialmente livre de
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acetona. Por exemplo, em uma modalidade, o gel de polimero ultrapuro contém me-
nos que 1000 ppm de acetona, menos que 100 ppm de acetona, menos que 10 ppm
de acetona, ou menos que 1 ppm de acetona.

[00118]Os géis de polimero ultrapuros compreendem baixos niveis de impu-
rezas. Deste modo, em algumas modalidades, o gel de polimero ultrapuro compre-
ende carbono, hidrogénio e oxigénio e um teor de impureza de PIXE total de 1000
ppm ou menos. Em outras modalidades, o teor de impureza de PIXE total do gel de
polimero ultrapuro € menor que 1000 ppm, menor que 800 ppm, menor que 500 ppm,
menor que 300 ppm, menor que 200 ppm, menor que 100 ppm, menor que 50 ppm,
menor que 25 ppm, menor que 10 ppm, menor que 5 ppm ou menor que 1 ppm.

[00119]Os géis de polimero ultrapuros também podem compreender baixo
teor de cinzas, o qual pode contribuir para o baixo teor de cinzas de um material de
carbono ultrapuro preparado a partir dos mesmos. Deste modo, em algumas modali-
dades, o teor de cinzas do gel de polimero ultrapuro se situa em uma faixa a partir de
0,1% a 0,001%. Em outras modalidades, o teor de cinzas do gel de polimero ultrapuro
€ menor do que 0,1%, menor do que 0,08%, menor do que 0,05%, menor do que
0,03%, menor do que 0,025%, menor do que 0,01%, menor do que 0,0075%, menor
do que 0,005% ou menor do que 0,001%.

[00120]Em outras modalidades, o gel de polimero ultrapuro tem um teor de
impureza de PIXE total de menos que 500 ppm e um teor de cinzas de menos que
0,08%. Em uma modalidade adicional, o gel de polimero ultrapuro tem um teor de
impureza de PIXE total de menos que 300 ppm e um teor de cinzas de menos que
0,05%. Em outra modalidade adicional, o gel de polimero ultrapuro tem um teor de
impureza de PIXE total de menos que 200 ppm e um teor de cinzas de menos que
0,02%. Em outra modalidade adicional, o gel de polimero ultrapuro tem um teor de
impureza de PIXE total de menos que 200 ppm e um teor de cinzas de menos que

0,01%.
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[00121]Conforme observado acima, os géis de polimero que compreendem
impurezas rendem geralmente materiais de carbono que também compreendem im-
purezas. Consequentemente, um aspecto da presente descrigdo consiste em um gel
de polimero ultrapuro com baixas impurezas residuais. A quantidade de impurezas de
PIXE individuais presentes no gel de polimero ultrapuro pode ser determinada por
meio da emissao de raios x induzida por préton. Em algumas modalidades, o nivel de
sddio presente no gel de polimero ultrapuro € menor do que 1000 ppm, menor do que
500 ppm, menor do que 100 ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 10 ppm, ou
menor do que 1 ppm. Em algumas modalidades, o nivel de magnésio presente no gel
de polimero ultrapuro é menor do que 1000 ppm, menor do que 100 ppm, menor do
que 50 ppm, menor do que 10 ppm, ou menor do que 1 ppm. Em algumas modalida-
des, o nivel de aluminio presente no gel de polimero ultrapuro € menor do que 1000
ppm, menor do que 100 ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 10 ppm, ou menor
do que 1 ppm. Em algumas modalidades, o nivel de silicio presente no gel de polimero
ultrapuro € menor do que 500 ppm, menor do que 300 ppm, menor do que 100 ppm,
menor do que 50 ppm, menor do que 20 ppm, menor do que 10 ppm ou menor do que
1 ppm. Em algumas modalidades, o nivel de fésforo presente no gel de polimero ul-
trapuro € menor do que 1000 ppm, menor do que 100 ppm, menor do que 50 ppm,
menor do que 10 ppm, ou menor do que 1 ppm. Em algumas modalidades, o nivel de
enxofre presente no gel de polimero ultrapuro € menor do que 1000 ppm, menor do
que 100 ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 30 ppm, menor do que 10 ppm,
menor do que 5 ppm ou menor do que 1 ppm. Em algumas modalidades, o nivel de
cloro presente no gel de polimero ultrapuro € menor do que 1000 ppm, menor do que
100 ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 10 ppm, ou menor do que 1 ppm. Em
algumas modalidades, o nivel de potassio presente no gel de polimero ultrapuro é
menor do que 1000 ppm, menor do que 100 ppm, menor do que 50 ppm, menor do

que 10 ppm, ou menor do que 1 ppm. Em outras modalidades, o nivel de calcio
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presente no gel de polimero ultrapuro € menor do que 100 ppm, menor do que 50
ppm, menor do que 20 ppm, menor do que 10 ppm, menor do que 5 ppm ou menor
do que 1 ppm. Em algumas modalidades, o nivel de cromo presente no gel de poli-
mero ultrapuro € menor do que 1000 ppm, menor do que 100 ppm, menor do que 50
ppm, menor do que 10 ppm, menor do que 5 ppm, menor do que 4 ppm, menor do
que 3 ppm, menor do que 2 ppm ou menor do que 1 ppm. Em outras modalidades, o
nivel de ferro presente no gel de polimero ultrapuro € menor do que 50 ppm, menor
do que 20 ppm, menor do que 10 ppm, menor do que 5 ppm, menor do que 4 ppm,
menor do que 3 ppm, menor do que 2 ppm ou menor do que 1 ppm. Em outras moda-
lidades, o nivel de niquel presente no gel de polimero ultrapuro € menor do que 20
ppm, menor do que 10 ppm, menor do que 5 ppm, menor do que 4 ppm, menor do
que 3 ppm, menor do que 2 ppm ou menor do que 1 ppm. Em algumas outras moda-
lidades, o nivel de cobre presente no gel de polimero ultrapuro € menor do que 140
ppm, menor do que 100 ppm, menor do que 40 ppm, menor do que 20 ppm, menor
do que 10 ppm, menor do que 5 ppm, menor do que 4 ppm, menor do que 3 ppm,
menor do que 2 ppm ou menor do que 1 ppm. Em mais outras modalidades, o nivel
de zinco presente no gel de polimero ultrapuro é menor do que 20 ppm, menor do que
10 ppm, menor do que 5 ppm, menor do que 2 ppm ou menor do que 1 ppm. Em mais
outras modalidades, a soma de todas as impurezas de PIXE, que excluem sédio, mag-
nésio, aluminio, silicio, fosforo, enxofre, cloro, potassio, calcio, cromo, ferro, niquel,
cobre e zinco, presente no gel de polimero ultrapuro € menor do que 1000 ppm, menor
do que 500 ppm, menor do que 300 ppm, menor do que 200 ppm, menor do que 100
ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 25 ppm, menor do que 10 ppm ou menor
do que 1 ppm. Conforme observado acima, em algumas modalidades, outras impure-
zas, tais como, hidrogénio, oxigénio e/ou nitrogénio podem estar presentes em niveis
que se situam em uma faixa a partir de menos que 10% a menos que 0,01%.

[00122]Em algumas modalidades, os géis de polimero ultrapuros
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compreendem impurezas de PIXE proximo ou abaixo do limite de detecgéo da analise
de emissao de raios x induzida por proton. Por exemplo, em algumas modalidades,
0s geéis de polimero ultrapuros compreendem menos que 50 ppm de sodio, menos
que 15 ppm de magnésio, menos que 10 ppm de aluminio, menos que 8 ppm de silicio,
menos que 4 ppm de fosforo, menos que 3 ppm de enxofre, menos que 3 ppm de
cloro, menos que 2 ppm de potassio, menos que 3 ppm de calcio, menos que 2 ppm
de escandio, menos que 1 ppm de titdnio, menos que 1 ppm de vanadio, menos que
0,5 ppm de cromo, menos que 0,5 ppm de manganés, menos que 0,5 ppm de ferro,
menos que 0,25 ppm de cobalto, menos que 0,25 ppm de niquel, menos que 0,25
ppm de cobre, menos que 0,5 ppm de zinco, menos que 0,5 ppm de galio, menos que
0,5 ppm de germanio, menos que 0,5 ppm de arsénico, menos que 0,5 ppm de selénio,
menos que 1 ppm de bromo, menos que 1 ppm de rubidio, menos que 1,5 ppm de
estréncio, menos que 2 ppm de itrio , menos que 3 ppm zircbnio, menos que 2 ppm
de nidbio, menos que 4 ppm de molibdénio, menos que 4 ppm de tecnécio, menos
que 7 ppm de rubidio, menos que 6 ppm de rédio, menos que 6 ppm de paladio, menos
que 9 ppm de prata, menos que 6 ppm de cadmio, menos que 6 ppm de indio, menos
que 5 ppm de estanho, menos que 6 ppm de antimbnio, menos que 6 ppm de telurio,
menos que 5 ppm de iodo, menos que 4 ppm de césio, menos que 4 ppm de bario,
menos que 3 ppm de lantanio, menos que 3 ppm de cério, menos que 2 ppm de pra-
seodimio, menos que 2 ppm de neodimio, menos que 1,5 ppm de promécio, menos
que 1 ppm de samario, menos que 1 ppm de eurdpio, menos que 1 ppm de gadolinio,
menos que 1 ppm de térbio, menos que 1 ppm de disprdsio, menos que 1 ppm de
holmio, menos que 1 ppm de érbio, menos que 1 ppm de tulio, menos que 1 ppm de
itérbio, menos que 1 ppm de lutécio, menos que 1 ppm de hafnio, menos que 1 ppm
de tantalo, menos que 1 ppm de tungsténio, menos que 1,5 ppm de rénio, menos que
1 ppm de 6smio, menos que 1 ppm de iridio, menos que 1 ppm de platina, menos que

1 ppm de prata, menos que 1 ppm de mercurio, menos que 1 ppm de talio, menos que
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1 ppm de chumbo, menos que 1,5 ppm de bismuto , menos que 2 ppm de torio, ou
menos que 4 ppm de uranio.

[00123]Em algumas modalidades especificas, o gel de polimero ultrapuro
compreende menos que 100 ppm de sddio, menos que 300 ppm de silicio, menos que
50 ppm de enxofre, menos que 100 ppm de calcio, menos que 20 ppm de ferro, menos
que 10 ppm de niquel, menos que 40 ppm de cobre, menos que 5 ppm de cromo e
menos que 5 ppm de zinco. Em outras modalidades especificas, o gel de polimero
ultrapuro compreende menos que 50 ppm de sddio, menos que 100 ppm de silicio,
menos que 30 ppm de enxofre, menos que 50 ppm de calcio, menos que 10 ppm de
ferro, menos que 5 ppm de niquel, menos que 20 ppm de cobre, menos que 2 ppm de
cromo e menos que 2 ppm de zinco.

[00124]Em outras modalidades especificas, o gel de polimero ultrapuro com-
preende menos que 50 ppm de sddio, menos que 50 ppm de silicio, menos que 30
ppm de enxofre, menos que 10 ppm de calcio, menos que 2 ppm de ferro, menos que
1 ppm de niquel, menos que 1 ppm de cobre, menos que 1 ppm de cromo € menos
que 1 ppm de zinco.

[00125]Em algumas outras modalidades especificas, o gel de polimero ultra-
puro compreende menos que 100 ppm de sédio, menos que 50 ppm de magnésio,
menos que 50 ppm de aluminio, menos que 10 ppm de enxofre, menos que 10 ppm
de cloro, menos que 10 ppm de potassio, menos que 1 ppm de cromo € menos do
que 1 ppm de manganés.

[00126]0O método apresentado produz um gel de polimero ultrapuro que com-
preende uma alta area de superficie especifica. Sem se ater pela teoria, acredita-se
que a area de superficie do gel de polimero ultrapuro contribua, ao menos em parte,
para as propriedades desejaveis de area de superficie dos materiais de carbono amor-
fos sintéticos ultrapuros. A area de superficie pode ser medida com o uso da técnica

de BET bem conhecidas pelos elementos versados na técnica. Em uma modalidade
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de qualquer um dos aspectos apresentados no presente documento, o gel de polimero
ultrapuro tem uma area de superficie especifica BET de ao menos 150 m2/g, ao me-
nos 250 m2/g, ao menos 400 m2/g, ao menos 500 m2/g, ao menos 600 m2/g ou ao
menos 700 m2/g.

[00127]Em uma modalidade, o gel de polimero ultrapuro tem uma area de
superficie especifica BET de 100 m2/g a 1000 m2/g. Alternativamente, o gel de poli-
mero ultrapuro tem uma area de superficie especifica BET de entre 150 m2/g e 700
m2/g. Alternativamente, o gel de polimero ultrapuro tem uma area de superficie espe-
cifica BET de entre 400 m2/g e 700 m2/g.

[00128]Em uma modalidade, o gel de polimero ultrapuro tem uma densidade
compactada a partir de 0,10 g/cc a 0,60 g/cc. Em uma modalidade, o gel de polimero
ultrapuro tem uma densidade compactada a partir de 0,15 g/cc a 0,25 g/cc. Em uma
modalidade da presente descri¢cdo, o gel de polimero ultrapuro tem uma area de su-
perficie especifica BET de ao menos 150 m2/g e uma densidade compactada de me-
nos que 0,60 g/cc. Alternadamente, o gel de polimero ultrapuro tem uma area de su-
perficie especifica BET de ao menos 250 m2/g e uma densidade compactada de me-
nos que 0,4 g/cc. Em outra modalidade, o gel de polimero ultrapuro tem uma area de
superficie especifica BET de ao menos 500 m2/g e uma densidade compactada de
menos que 0,30 g/cc.

[00129]Em outra modalidade de qualquer um dos aspectos ou variagdes apre-
sentadas no presente documento, o gel de polimero ultrapuro compreende um teor de
agua residual de menos que 15%, menos que 13%, menos que 10%, menos que 5%
ou menos que 1%.

[00130]Em uma modalidade, o gel de polimero ultrapuro tem um volume de
poro fracionario de poros em ou abaixo de 100 nm que compreende ao menos 50%
do volume de poro total, ao menos 75% do volume de poro total, ao menos 90% do

volume de poro total ou ao menos 99% do volume de poro total. Em outra modalidade,
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o gel de polimero ultrapuro tem um volume de poro fracionario de poros em ou abaixo
20 nm que compreende ao menos 50% do volume de poro total, ao menos 75% do
volume de poro total, ao menos 90% do volume de poro total ou ao menos 99% do
volume de poro total.

[00131]JEm uma modalidade, o gel de polimero ultrapuro tem uma area de
superficie de poro fracionaria de poros em ou abaixo de 100 nm que compreende ao
menos 50% da area de superficie de poro total, ao menos 75% da area de superficie
de poro total, ao menos 90% da area de superficie de poro total ou a0 menos 99% da
area de superficie de poro total. Em outra modalidade, o gel de polimero ultrapuro tem
uma area de superficie de poro fracionaria de poros em ou abaixo de 20 nm que com-
preende ao menos 50% da area de superficie de poro total, ao menos 75% da area
de superficie de poro total, ao menos 90% da superficie de poro total ou ao menos
99% da area de superficie de poro total.

[00132]Os géis de polimero ultrapuros podem ser preparados por meio da
polimerizagao de um ou mais precursores de polimero em um sistema de solvente
adequado sob condic¢des cataliticas. Consequentemente, em uma modalidade, o gel
de polimero ultrapuro & preparado por meio da mistura de um ou mais solventes mis-
civeis, um ou mais compostos fendlicos, um ou mais aldeidos e um ou mais catalisa-
dores. Por exemplo, em uma modalidade adicional, o gel de polimero ultrapuro € pre-
parado por meio da mistura de agua, acido acético, resorcinol, formaldeido e acetato
de aménio. A preparacao de géis de polimeros ultrapuros € discutida em maiores de-
talhes abaixo.

2. Materiais de carbono sintéticos ultrapuros

[00133]Conforme observado acima, esta invengao é direcionada a um mate-
rial de carbono sintético que € ultrapuro (isto €, menos que 500 ppm das impurezas
de PIXE totais). Em algumas modalidades, o material de carbono ultrapuro sintético é

amorfo. Embora n&o se atendo a teoria, acredita-se que a pureza e as propriedades
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dos materiais de carbono consistam em uma func¢ao de seu método de preparacéo, e
a variagao dos parametros de preparagao pode render materiais de carbono que tém
diferentes propriedades. Conseqlentemente, em algumas modalidades, o material de
carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro consiste
em um gel de polimero ultrapuro seco pirolisado, por exemplo, um criogel de polimero
ultrapuro pirolisado, um xerogel de polimero ultrapuro pirolisado ou um aerogel de
polimero ultrapuro pirolisado. Em outras modalidades, o material de carbono sintético
ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro é ativado (isto €, um ma-
terial de carbono sintético ultrapuro ativado). Por exemplo, em modalidades adicio-
nais, o material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético
ultrapuro consiste em um gel de polimero ultrapuro seco ativado, um criogel de poli-
mero ultrapuro ativado, um xerogel de polimero ultrapuro ativado ou um aerogel de
polimero ultrapuro ativado.

[00134]O material de carbono sintético ultrapuro e material de carbono amorfo
sintético ultrapuro compreendem baixas impurezas de PIXE totais. Deste modo, em
algumas modalidades, o teor de impureza de PIXE total no material de carbono sinté-
tico ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro (conforme medido por
meio da emissao de raios x induzida por préton) € menor do que 1000 ppm. Em outras
modalidades, o teor de impureza de PIXE total no material de carbono sintético ultra-
puro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro € menor do que 800 ppm, me-
nor do que 500 ppm, menor do que 300 ppm, menor do que 200 ppm, menor do que
150 ppm, menor do que 100 ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 25 ppm, menor
do que 10 ppm, menor do que 5 ppm ou menor do que 1 ppm. Em modalidades adici-
onais do mencionado anteriormente, o material de carbono sintético ultrapuro ou ma-
terial de carbono amorfo sintético ultrapuro consiste em um gel de polimero ultrapuro
seco pirolisado, um criogel de polimero ultrapuro pirolisado, um xerogel de polimero

ultrapuro pirolisado, um aerogel de polimero ultrapuro pirolisado, um gel de polimero
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ultrapuro seco ativado, um criogel de polimero ultrapuro ativado, um xerogel de poli-
mero ultrapuro ativado ou um aerogel de polimero ultrapuro ativado.

[00135]Em adicdo ao baixo teor de impureza de PIXE, os materiais de carbono
apresentados compreendem alto teor de carbono total. Em adi¢ao ao carbono, o ma-
terial de carbono sintético ultrapuro e material de carbono amorfo sintético ultrapuro
também pode compreender oxigénio, hidrogénio e nitrogénio. Em algumas modalida-
des, o material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético
ultrapuro compreende ao menos 85% de carbono, ao menos 90% de carbono, ao
menos 95% de carbono, ao menos 96% de carbono, ao menos 97% de carbono, ao
menos 98% de carbono ou ao menos 99% de carbono em uma base de peso/peso.
Em algumas outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou material
de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende menos que 10% de oxigénio, me-
nos que 5% de oxigénio, menos que 3,0% de oxigénio, menos que 2,5% de oxigénio,
menos que 1% de oxigénio ou menos que 0,5% de oxigénio em uma base de
peso/peso. Em outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou ma-
terial de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende menos que 10% de hidrogé-
nio, menos que 5% de hidrogénio, menos que 2,5% de hidrogénio, menos que 1% de
hidrogénio, menos que 0,5% de hidrogénio ou menos que 0,1% de hidrogénio em uma
base de peso/peso. Em outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro
ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende menos que 5% de ni-
trogénio, menos que 2,5% de nitrogénio, menos que 1% de nitrogénio, menos que
0,5% de nitrogénio, menos que 0,25% de nitrogénio ou menos que 0,01% de nitrogé-
nio em uma base de peso/peso. O teor de oxigénio, hidrogénio e nitrogénio dos ma-
teriais de carbono apresentados pode ser determinado por meio da analise de com-
bustdo. As técnicas para a determinagao da composic¢ao elementar por meio da ana-
lise de combustdo sdo bem conhecidas na técnica.

[00136]0O teor de cinzas total de um material de carbono pode ter, em alguns



37/119

casos, um efeito sobre o desempenho eletroquimico de um material de carbono. Con-
sequentemente, em algumas modalidades, o teor de cinzas do material de carbono
sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro se situa em uma
faixa a partir de 0,1% a 0,001%, por exemplo, em algumas modalidades especificas,
o teor de cinzas do material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono
amorfo sintético ultrapuro € menor do que 0,1%, menor do que 0,08%, menor do que
0,05%, menor do que 0,03%, menor do que 0,025%, menor do que 0,01%, menor do
que 0,0075%, menor do que 0,005% ou menor do que 0,001%.

[00137]Em outras modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro tem um teor de impureza de PIXE total
de menos que 500 ppm e um teor de cinzas de menos que 0,08%. Em modalidades
adicionais, o material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo
sintético ultrapuro tem um teor de impureza de PIXE total de menos que 300 ppm e
um teor de cinzas de menos que 0,05%. Em outras modalidades adicionais, o material
de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro tem
um teor de impureza de PIXE total de menos que 200 ppm e um teor de cinzas de
menos que 0,05%. Em outras modalidades adicionais, o material de carbono sintético
ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro tem um teor de impureza
de PIXE total de menos que 200 ppm e um teor de cinzas de menos que 0,025%. Em
outras modalidades adicionais, o material de carbono sintético ultrapuro ou material
de carbono amorfo sintético ultrapuro tem um teor de impureza de PIXE total de menos
que 100 ppm e um teor de cinzas de menos que 0,02%. Em outras modalidades adi-
cionais, o material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sin-
tético ultrapuro tem um teor de impureza de PIXE total de menos que 50 ppm e um
teor de cinzas de menos que 0,01%.

[00138]A quantidade de impurezas de PIXE individuais presente nos materiais

de carbono apresentados pode ser determinada por meio da emissao de raios X
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induzida por proton. As impurezas de PIXE individuais podem contribuir de diferentes
maneiras para o desempenho eletroquimico geral dos materiais de carbono apresen-
tados. Deste modo, em algumas modalidades, o nivel de sodio presente no material
de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro é me-
nor do que 1000 ppm, menor do que 500 ppm, menor do que 100 ppm, menor do que
50 ppm, menor do que 10 ppm, ou menor do que 1 ppm. Em algumas modalidades, o
nivel de magnésio presente no material de carbono sintético ultrapuro ou material de
carbono amorfo sintético ultrapuro € menor do que 1000 ppm, menor do que 100 ppm,
menor do que 50 ppm, menor do que 10 ppm, ou menor do que 1 ppm. Em algumas
modalidades, o nivel de aluminio presente no material de carbono sintético ultrapuro
ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro € menor do que 1000 ppm, menor
do que 100 ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 10 ppm, ou menor do que 1
ppm. Em algumas modalidades, o nivel de silicio presente no material de carbono
sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro € menor do que
500 ppm, menor do que 300 ppm, menor do que 100 ppm, menor do que 50 ppm,
menor do que 20 ppm, menor do que 10 ppm ou menor do que 1 ppm. Em algumas
modalidades, o nivel de fosforo presente no material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro € menor do que 1000 ppm, menor do
que 100 ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 10 ppm, ou menor do que 1 ppm.
Em algumas modalidades, o nivel de enxofre presente no material de carbono sinté-
tico ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro € menor do que 1000
ppm, menor do que 100 ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 30 ppm, menor
do que 10 ppm, menor do que 5 ppm ou menor do que 1 ppm. Em algumas modalida-
des, o nivel de cloro presente no material de carbono sintético ultrapuro ou material
de carbono amorfo sintético ultrapuro € menor do que 1000 ppm, menor do que 100
ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 10 ppm ou menor do que 1 ppm. Em

algumas modalidades, o nivel de potassio presente no material de carbono sintético
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ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro € menor do que 1000 ppm,
menor do que 100 ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 10 ppm, ou menor do
que 1 ppm. Em outras modalidades, o nivel de calcio presente no material de carbono
sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro € menor do que
100 ppm, menor do que 50 ppm, menor do que 20 ppm, menor do que 10 ppm, menor
do que 5 ppm ou menor do que 1 ppm. Em algumas modalidades, o nivel de cromo
presente no material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo
sintético ultrapuro € menor do que 1000 ppm, menor do que 100 ppm, menor do que
50 ppm, menor do que 10 ppm, menor do que 5 ppm, menor do que 4 ppm, menor do
que 3 ppm, menor do que 2 ppm ou menor do que 1 ppm. Em outras modalidades, o
nivel de ferro presente no material de carbono sintético ultrapuro ou material de car-
bono amorfo sintético ultrapuro € menor do que 50 ppm, menor do que 20 ppm, menor
do que 10 ppm, menor do que 5 ppm, menor do que 4 ppm, menor do que 3 ppm,
menor do que 2 ppm ou menor do que 1 ppm. Em outras modalidades, o nivel de
niquel presente no material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono
amorfo sintético ultrapuro € menor do que 20 ppm, menor do que 10 ppm, menor do
que 5 ppm, menor do que 4 ppm, menor do que 3 ppm, menor do que 2 ppm ou menor
do que 1 ppm. Em algumas outras modalidades, o nivel de cobre presente no material
de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro € me-
nor do que 140 ppm, menor do que 100 ppm, menor do que 40 ppm, menor do que
20 ppm, menor do que 10 ppm, menor do que 5 ppm, menor do que 4 ppm, menor do
que 3 ppm, menor do que 2 ppm ou menor do que 1 ppm. Em mais outras modalida-
des, o nivel de zinco presente no material de carbono sintético ultrapuro ou material
de carbono amorfo sintético ultrapuro € menor do que 20 ppm, menor do que 10 ppm,
menor do que 5 ppm, menor do que 2 ppm ou menor do que 1 ppm. Em mais outras
modalidades, a soma de todas as impurezas de PIXE, que excluem sodio, magnésio,

aluminio, silicio, fésforo, enxofre, cloro, potassio, calcio, cromo, ferro, niquel, cobre e
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zinco, presente no material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono
amorfo sintético ultrapuro € menor do que 1000 ppm, menor do que 500 ppm, menor
do que 300 ppm, menor do que 200 ppm, menor do que 100 ppm, menor do que 50
ppm, menor do que 25 ppm, menor do que 10 ppm ou menor do que 1 ppm. Conforme
observado acima, em algumas modalidades, outras impurezas, tais como, hidrogénio,
oxigénio e/ou nitrogénio podem estar presentes em niveis que se situam em uma faixa
a partir de menos que 10% a menos que 0,01%.

[00139]Em algumas modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende impurezas de PIXE pro-
ximo ou abaixo do limite de detecgdo da analise de emissao de raios x induzida por
préton. Por exemplo, em algumas modalidades, o material de carbono sintético ultra-
puro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende menos que 50
ppm de sédio, menos que 15 ppm de magnésio, menos que 10 ppm de aluminio,
menos que 8 ppm de silicio, menos que 4 ppm de fésforo, menos que 3 ppm de en-
xofre, menos que 3 ppm de cloro, menos que 2 ppm de potassio, menos que 3 ppm
de calcio, menos que 2 ppm de escandio, menos que 1 ppm de titanio, menos que 1
ppm de vanadio, menos que 0,5 ppm de cromo, menos que 0,5 ppm de manganés,
menos que 0,5 ppm de ferro, menos que 0,25 ppm de cobalto, menos que 0,25 ppm
de niquel, menos que 0,25 ppm de cobre, menos que 0,5 ppm de zinco, menos que
0,5 ppm de galio, menos que 0,5 ppm de germanio, menos que 0,5 ppm de arsénico,
menos que 0,5 ppm de selénio, menos que 1 ppm de bromo, menos que 1 ppm de
rubidio, menos que 1,5 ppm de estrbncio, menos que 2 ppm de itrio , menos que 3
ppm de zirconio, menos que 2 ppm de nidbio, menos que 4 ppm de molibdénio, menos
que 4 ppm, tecnécio, menos que 7 ppm de rubidio, menos que 6 ppm de rédio, menos
que 6 ppm de paladio, menos que 9 ppm de prata, menos que 6 ppm de cadmio,
menos que 6 ppm de indio, menos que 5 ppm de estanho, menos que 6 ppm de anti-

monio, menos que 6 ppm de telurio, menos que 5 ppm de iodo, menos que 4 ppm de
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césio, menos que 4 ppm de bario, menos que 3 ppm de lantanio, menos que 3 ppm
de cério, menos que 2 ppm de praseodimio, menos que 2 ppm, neodimio, menos que
1,5 ppm de promécio, menos que 1 ppm de samario, menos que 1 ppm de europio,
menos que 1 ppm de gadolinio, menos que 1 ppm de térbio, menos que 1 ppm de
disprésio, menos que 1 ppm de hdélmio, menos que 1 ppm de érbio, menos que 1 ppm
de tulio, menos que 1 ppm de itérbio, menos que 1 ppm de lutécio, menos que 1 ppm
de hafnio, menos que 1 ppm de tantalo, menos que 1 ppm de tungsténio, menos que
1,5 ppm de rénio, menos que 1 ppm de 6smio, menos que 1 ppm de iridio, menos que
1 ppm de platina, menos que 1 ppm de prata, menos que 1 ppm de mercurio, menos
que 1 ppm de talio, menos que 1 ppm de chumbo, menos que 1,5 ppm de bismuto ,
menos que 2 ppm de tério, ou menos que 4 ppm de uranio.

[00140]Em algumas modalidades especificas, o material de carbono sintético
ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende menos que
100 ppm de sodio, menos que 300 ppm de silicio, menos que 50 ppm de enxofre,
menos que 100 ppm de calcio, menos que 20 ppm de ferro, menos que 10 ppm de
niquel, menos que 140 ppm de cobre, menos que 5 ppm de cromo € menos que 5
ppm de zinco, conforme medido por meio da emissao de raios x induzida por préton.
Em outras modalidades especificas, o material de carbono sintético ultrapuro ou ma-
terial de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende menos que 50 ppm de soédio,
menos que 30 ppm de enxofre, menos que 100 ppm de silicio, menos que 50 ppm de
célcio, menos que 10 ppm de ferro, menos que 5 ppm de niquel, menos que 20 ppm
de cobre, menos que 2 ppm de cromo € menos que 2 ppm de zinco.

[00141]Em outras modalidades especificas, o material de carbono sintético
ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende menos que
50 ppm de sddio, menos que 50 ppm de silicio, menos que 30 ppm de enxofre, menos
que 10 ppm de calcio, menos que 2 ppm de ferro, menos que 1 ppm de niquel, menos

que 1 ppm de cobre, menos que 1 ppm de cromo e menos que 1 ppm de zinco.
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[00142]Em algumas outras modalidades especificas, o material de carbono
sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende me-
nos que 100 ppm de sodio, menos que 50 ppm de magnésio, menos que 50 ppm de
aluminio, menos que 10 ppm de enxofre, menos que 10 ppm de cloro, menos que 10
ppm de potassio, menos que 1 ppm de cromo e menos do que 1 ppm de manganés.

[00143]0s materiais de carbono apresentados compreendem uma alta area
de superficie. Embora nao se atendo a teoria, acredita-se que tal alta area de super-
ficie possa contribuir para a alta densidade de energia obtida a partir de dispositivos
que compreendem o material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono
amorfo sintético ultrapuro. Conseqlientemente, em alguma modalidade, o material de
carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compre-
ende uma area de superficie especifica BET de ao menos 1000 m2/g, ao menos 1500
m2/ g, ao menos 2000 m2/g, ao menos 2400 m2/g, ao menos 2500 m2/g, ao menos
2750 m2/g ou ao menos 3000 m2/g. Por exemplo, em algumas modalidades do men-
cionado anteriormente, o material de carbono sintético ultrapuro ou material de car-
bono amorfo sintético ultrapuro é ativado.

[00144]Em outra modalidade, o material de carbono sintético ultrapuro ou ma-
terial de carbono amorfo sintético ultrapuro tem uma densidade compactada entre 0,2
e 0,6 g/cc, entre 0,3 e 0,5 g/cc ou entre 0,4 e 0,5 g/cc. Em outra modalidade, o material
de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro tem
um volume de poro total de ao menos 0,5 cm3/g, ao menos 0,7 cm3/g, ao menos 0,75
cm3/g, ao menos 0,9 cm3/g, ao menos 1,0 cm3/g, ao menos 1,1 cm3/g, ao menos 1,2
cm3/g, ao menos 1,3 cm3/g, ao menos 1,4 cm3/g, ao menos 1,5 cm3/g ou a0 menos
1,6 cm3/g.

[00145]A distribuicido de tamanho de poro dos materiais de carbono apresen-
tados consiste em um parametro que pode ter um efeito sobre o desempenho eletro-

quimico dos materiais de carbono amorfos sintéticos. Por exemplo, um material de
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carbono que compreende poros dimensionados para acomodar ions de eletrdlito es-
pecificos pode ser particularmente util em dispositivos EDLC. Além disso, os materiais
de carbono que compreendem mesoporos com um comprimento eficaz curto (isto é,
menos que 10 nm, menos que 5 nm ou menos que 3 nm, conforme medido por TEM)
podem ser Uteis para otimizar o transporte de ion e maximizar a poténcia. Consequen-
temente, em uma modalidade, o material de carbono sintético ultrapuro ou material de
carbono amorfo sintético ultrapuro compreende um volume de poro fracionario de po-
ros em ou abaixo de 100 nm que compreende ao menos 50% do volume de poro total,
ao menos 75% do volume de poro total, ao menos 90% do volume de poro total ou ao
menos 99% do volume de poro total. Em outras modalidades, o material de carbono
sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende um
volume de poro fracionario de poros em ou abaixo de 20 nm que compreende ao
menos 50% do volume de poro total, ao menos 75% do volume de poro total, ao me-
nos 90% do volume de poro total ou ao menos 99% do volume de poro total.

[00146]Em outra modalidade, o material de carbono sintético ultrapuro ou ma-
terial de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende uma area de superficie de
poro fracionaria de poros em ou abaixo de 100 nm que compreende ao menos 50%
da area de superficie de poro total, ao menos 75% da area de superficie de poro total,
ao menos 90% da area de superficie de poro total ou ao menos 99% da area de su-
perficie de poro total. Em outra modalidade, o material de carbono sintético ultrapuro
ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende uma area de superficie
de poro fracionaria de poros em ou abaixo de 20 nm que compreende ao menos 50%
da area de superficie de poro total, ao menos 75% da area de superficie de poro total,
ao menos 90% da area de superficie de poro total ou ao menos 99% da area de su-
perficie de poro total.

[00147]Em outra modalidade da presente descricdo, o material de carbono

sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro é preparado por
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meio de um método apresentado no presente documento, por exemplo, em algumas
modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo
sintético ultrapuro é preparado por meio de um método que compreende pirolisar um
gel de polimero ultrapuro seco conforme apresentado no presente documento. Em
algumas modalidades, o gel de polimero ultrapuro pirolisado é, adicionalmente, ati-
vado para se obter um material de carbono sintético ultrapuro ativado ou um material
de carbono amorfo sintético ultrapuro. Os métodos para a preparagao dos materiais
de carbono apresentados sao descritos em maiores detalhes abaixo.

B. Preparacao de materiais de carbono amorfos sintéticos ultrapuros

[00148]Em uma modalidade, é fornecido um método para a preparagao de
novos géis de polimero ultrapuros. Em outra modalidade, é fornecido um método para
a preparacgao de materiais de carbono sintéticos ultrapuros, por exemplo, em algumas
modalidades, o material de carbono sintético ultrapuro consiste em um material de
carbono amorfo sintético ultrapuro. Tais géis de polimero ultrapuros e materiais de
carbono sintéticos ultrapuros nao podem ser obtidos por meio dos métodos relatados
anteriormente. Em algumas modalidades adicionais, é fornecido um método para a
preparagao de materiais de carbono ativados sintéticos ultrapuros, por exemplo, os
materiais de carbono amorfos sintéticos ultrapuros ativado. Os detalhes dos parame-
tros do processo variaveis das diversas modalidades dos métodos apresentados sao
descritas abaixo.

1. Preparacgao de géis de polimero ultrapuros

[00149]Os géis de polimero ultrapuros podem ser preparados por meio de um
processo sol-gel. Por exemplo, o gel de polimero ultrapuro pode ser preparado por
meio da co-polimerizacdo de um ou mais precursores de polimero em um solvente
adequado. Em uma modalidade, o um ou mais precursores de polimero sdo co-poli-
merizados sob condi¢gdes acidas. Em algumas modalidades, um primeiro precursor de

polimero consiste em um composto fendlico e um segundo precursor de polimero
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consiste em um composto de aldeido. Em uma modalidade do método, o composto
fendlico consiste em resorcinol, catecol, hidroquinona, floroglucinol, fenol, ou uma
combinagao dos mesmos; e o composto de aldeido consiste em formaldeido, acetal-
deido, propionaldeido, butiraldeido, benzaldeido, cinnamaldeido, ou uma combinagéo
dos mesmos. Em uma modalidade adicional, o composto fendlico consiste em resor-
cinol, fenol ou uma combinagao dos mesmos, e o0 composto de aldeido consiste em
formaldeido. Em ainda outras modalidades, o composto fendlico consiste em resorci-
nol e o composto de aldeido consiste em formaldeido.

[00150]0O processo de polimerizagao sol gel € geralmente executado sob con-
dicoes cataliticas. Consequentemente, em algumas modalidades, a preparagao do gel
de polimero ultrapuro compreende a co-polimerizagao de um ou mais precursores de
polimero na presenca de um catalisador. Em algumas modalidades, o catalisador
compreende um catalisador volatil basico. Por exemplo, em uma modalidade, o cata-
lisador volatil basico compreende carbonato de amonio, bicarbonato de amédnio, ace-
tato de amdnio, hidroxido de aménio, ou combinagdes dos mesmos. Em uma modali-
dade adicional, o catalisador volatil basico consiste em carbonato de aménio. Em outra
modalidade adicional, o catalisador volatil basico consiste em acetato de aménio.

[00151]A razdao molar do catalisador para o composto fendlico pode ter um
efeito sobre as propriedades finais do gel de polimero ultrapuro, assim como as pro-
priedades finais dos materiais de carbono sintéticos ultrapuros, por exemplo, os ma-
teriais de carbono amorfos sintéticos ultrapuros preparados a partir do mesmo. Deste
modo, em algumas modalidades tais catalisadores séo utilizados na faixa de razbes
molares de 10:1 a 2000:1 de composto fendlico:catalisador. Em algumas modalida-
des, tais catalisadores podem ser usados na faixa de razées molares de 20:1 a 200:1
de composto fendlico:catalisador. Por exemplo, em outras modalidades, tais catalisa-
dores podem ser usados na faixa de razées molares de 25:1 a 100:1 de composto

fendlico:catalisador.
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[00152]O solvente de reacao consiste em outro pardmetro do processo que
pode ser variado para se obter as propriedades desejadas dos géis de polimero ultra-
puros e materiais de carbono amorfos sintéticos. Em algumas modalidades, o solvente
para a preparagao do gel de polimero ultrapuro consiste em um sistema de solvente
misturado de agua e um co-solvente miscivel. Por exemplo, em determinadas moda-
lidades, o solvente compreende um acido miscivel em agua. Os exemplos de acidos
misciveis em agua incluem, mas nao se limitam a, acido propidnico, acido acético e
acido férmico. Em modalidades adicionais, o solvente compreende uma razao de
acido miscivel em agua para agua de 99:1, 90:10, 75:25, 50:50, 25:75, 10:90 ou 1:90.
Em outras modalidades, a acidez é fornecida mediante a adicado de um acido solido
ao solvente de reagao.

[00153]Em algumas outras modalidades do mencionado anteriormente, o sol-
vente para a preparacgao do gel de polimero ultrapuro é acido. Por exemplo, em de-
terminadas modalidades, o solvente compreende acido acético. Por exemplo, em uma
modalidade, o solvente consiste em 100% de acido acético. Em outras modalidades,
um sistema de solvente misturado é fornecido, em que um dos solventes é acido. Por
exemplo, em uma modalidade do método, o solvente consiste em um solvente binario
que compreende acido acético e agua. Em modalidades adicionais, o solvente com-
preende uma razao de acido acético para agua de 99:1, 90:10, 75:25, 50:50, 25:75,
10:90 ou 1:90. Em outras modalidades, a acidez é fornecida mediante a adicido de um
acido solido ao solvente de reacéo.

[00154]Algumas modalidades do método apresentado ndo compreendem
uma etapa de troca de solvente (por exemplo, troca de t-butanol por agua) antes da
liofilizagao. Por exemplo, em uma modalidade de qualquer um dos métodos descritos
no presente documento, antes do congelamento, as particulas de gel de polimero ul-
trapuro ou gel de polimero ultrapuro sdo enxaguadas com agua. Em uma modalidade,

o diametro médio das ditas particulas de gel de polimero ultrapuro antes do
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congelamento € menor do que 25 mm, por exemplo, entre 0,001 mm e 25 mm; alter-
nadamente, o diametro médio das ditas particulas de gel de polimero ultrapuro antes
do congelamento é entre 0,01 mm e 15 mm, por exemplo, entre 1,0 mm e 15 mm. Em
alguns exemplos, as particulas de gel de polimero ultrapuro séo entre 1 mm e 10 mm.
Em modalidades adicionais, as particulas de gel de polimero ultrapuro séo congeladas
através da imersdao em um meio que tem uma temperatura abaixo cerca de -10 °C,
por exemplo, abaixo cerca de -20 °C, ou alternativamente abaixo cerca de -30 °C. Por
exemplo, o meio pode consistir em nitrogénio liquido ou etanol (ou outro solvente or-
ganico) em gelo seco ou etanol resfriado por outro meio. Em algumas modalidades, a
secagem sob vacuo compreende submeter as particulas congeladas a uma presséo
de vacuo abaixo cerca de 1400 mTorr.

[00155]0utros métodos de congelar rapidamente as particulas de gel de poli-
mero ultrapuro também sado considerados. Em outra modalidade, o gel de polimero
ultrapuro é rapidamente congelado por meio da co-mistura ou mistura fisica de parti-
culas de gel de polimero ultrapuro com um sdlido frio adequado, por exemplo, gelo
seco (diéxido de carbono sdlido). Outro método consiste em utilizar um congelador
rapido com uma placa de metal a -60 °C para remover rapidamente o calor a partir
das particulas de gel de polimero ultrapuro dispersas sobre sua superficie. Um terceiro
meétodo de resfriar rapidamente a agua em uma particula de gel de polimero ultrapuro
consiste em congelar instantaneamente a particula mediante a atracédo de um alto
vacuo de maneira muito rapida (o grau de vacuo ¢ de tal modo que a temperatura que
corresponde a pressao de vapor de equilibrio permita o congelamento). Mais outro
método para o congelamento rapido compreende misturar um gel de polimero ultra-
puro com um gas adequadamente resfriado. Em algumas modalidades, o gas frio
pode ter uma temperatura abaixo cerca de -10 °C. Em algumas modalidades, o gas
frio pode ter uma temperatura abaixo cerca de -20 °C. Em algumas modalidades, o

gas frio pode ter uma temperatura abaixo cerca de -30 °C. Em mais outras
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modalidades, o gas pode ter uma temperatura de cerca de -196 °C. Por exemplo, em
algumas modalidades, o gas consiste em nitrogénio.

[00156]Em outras modalidades, as particulas de gel de polimero ultrapuro sao
congeladas em uma prateleira do liofilizador em uma temperatura de -20 °C ou menor.
Por exemplo, em algumas modalidades, as particulas de gel de polimero ultrapuro
sdo congeladas na prateleira do liofilizador a uma temperatura de -30 °C ou menor.
Em algumas outras modalidades, o mondlito de gel de polimero ultrapuro é submetido
a um ciclo de congelamento/descongelamento (a partir da temperatura ambiente a -
20 °C ou menor e de volta para temperatura ambiente), ruptura fisica do gel conge-
lado/descongelado para criar as particulas e, entao, o processamento de liofilizagao
adicional. Por exemplo, em algumas modalidades, o mondlito de gel de polimero ul-
trapuro é submetido a um ciclo de congelamento/descongelamento (a partir da tem-
peratura ambiente a -30 °C ou menos e de volta para temperatura ambiente), a ruptura
fisica do gel congelado/descongelado para criar as particulas e, entdo, processamento
de liofilizagao adicional.

[00157]Em algumas modalidades dos métodos descritos no presente docu-
mento, a razdo molar de precursor fendlico para catalisador é a partir de cerca de 10:1
a cerca de 2000:1 ou a razdo molar de precursor fendlico para catalisador é a partir
de cerca de 20:1 a cerca de 200:1. Em modalidades adicionais, a razdo molar de
precursor fendlico para catalisador € a partir de cerca de 25:1 a cerca de 100:1. Em
modalidades adicionais, a razdo molar de precursor fendlico para catalisador é a partir
de cerca de 25:1 a cerca de 50:1. Em modalidades adicionais, a razdo molar de pre-
cursor fendlico para catalisador € a partir de cerca de 100:1 a cerca de 50:1.

[00158]Na modalidade especifica, em que um dos precursores de polimero
consiste em resorcinol e o outro precursor de polimero consiste em formaldeido, a
razao de resorcinol para catalisador pode ser variada para se obter as propriedades

desejadas do gel de polimero ultrapuro resultantes e materiais de carbono amorfos
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sintéticos. Em algumas modalidades dos métodos descritos no presente documento,
a razao molar de resorcinol para catalisador é a partir de cerca de 10:1 a cerca de
2000:1 ou a razao molar de resorcinol para catalisador € a partir de cerca de 20:1 a
cerca de 200:1. Em modalidades adicionais, a razdo molar de resorcinol para catali-
sador é a partir de cerca de 25:1 a cerca de 100:1. Em modalidades adicionais, a
razao molar de resorcinol para catalisador é a partir de cerca de 25:1 a cerca de 50:1.
Em modalidades adicionais, a razdo molar de resorcinol para catalisador é a partir de
cerca de 100:1 a cerca de 50:1.

[00159]A polimerizagao para formar um gel de polimero ultrapuro pode ser
completa por meio de diversos meios descritos na técnica. Por exemplo, a polimeriza-
cao pode ser completa por meio da incubagao de materiais precursores de polimero
adequados na presenca de um catalisador adequado por um periodo de tempo. O
tempo para a polimerizacao pode consistir em um periodo que se situa em uma faixa
a partir de minutos ou horas a dias, dependendo da temperatura (quanto maior a tem-
peratura mais rapida a taxa de reacao rate e, correspondentemente, mais curto o
tempo exigido). A polimerizagao temperatura pode se situar em uma faixa a partir da
temperatura ambiente a uma temperatura que se aproxima (mas menor do que) o
ponto de ebulicdo da solugao de partida. Por exemplo, a temperatura pode se situar
em uma faixa a partir de cerca de 20 °C a cerca de 90 °C. Na modalidade especifica,
em que um precursor de polimero consiste em resorcinol € um precursor de polimero
consiste em formaldeido, a temperatura pode se situar em uma faixa a partir de cerca
de 20 °C a cerca de 100 °C, tipicamente, a partir de cerca de 25°C a cerca de 90°C.
Em algumas modalidades, a polimerizagao pode ser completa por meio da incubacgao
de materiais precursores de polimero sintético adequados na presenca de um catali-
sador por ao menos 24 horas a cerca de 90 °C. Geralmente, a polimerizagao pode ser
completa em entre cerca de 6 e cerca de 24 horas a cerca de 90 °C, por exemplo,

entre cerca de 18 e cerca de 24 horas a cerca de 90 °C.



50/119

[00160]Os materiais precursores de polimero conforme apresentado no pre-
sente documento incluem (a) alcoodis, compostos fendlicos e outros compostos de
mono- ou polihidréxi e (b) aldeidos, cetonas, e combinagdes dos mesmos. Os alcodis
representativos neste contexto incluem alcodis saturados e insaturados, ramificados
e de cadeia linear. Os compostos fendlicos adequados incluem polihidroxi benzeno,
tal como um dihidréxi ou trihidroxi benzeno. Os polihidroxi benzenos representativos
incluem resorcinol (isto é, 1,3-dihidroxi benzeno), catecol, hidroquinona e floroglucinol.
As misturas de dois ou mais polihidroxi benzenos também podem ser usadas. O fenol
(monohidréxi benzeno) também pode ser usado. Os compostos de polihidréxi repre-
sentativos incluem acgucares, tais como glicose, e outros poliois, tais como manitol. Os
aldeidos neste contexto incluem: aldeidos saturados de cadeia linear, tais como me-
tanal (formaldeido), etanal (acetaldeido), propanal (propionaldeido), butanal (butiral-
deido), e similares; aldeidos insaturados de cadeia linear, tais como etenona e outros
cetenos, 2-propenal (acrilaldeido), 2-butenal (crotonaldeido), 3 butenal, e similares;
aldeidos ramificados saturados e insaturados; e aldeidos do tipo aromatico, tais como
benzaldeido, salicilaldeido, hidrocinamaldeido, e similares. As cetonas adequadas in-
cluem: cetonas saturadas de cadeia linear, tais como propanona e 2 butanona, e si-
milares; cetonas insaturadas de cadeia linear, tais como propenona, 2 butenona, e 3-
butenona (metil vinil cetona) e similares; cetonas insaturadas e saturadas ramificadas;
e cetonas do tipo aromatico, tais como metil benzil cetona (fenilacetona), etil benzil
cetona, e similares. Os materiais precursores de polimero ultrapuros também podem
consistir em combinacgdes dos precursores descritos acima.

[00161]Em algumas modalidades, um precursor de polimero consiste em uma
espécie contendo alcool e o outro precursor de polimero consiste em uma espécie
contendo carbonila. As quantidades relativas de espécie contendo alcool (por exem-
plo, alcodis, compostos fendlicos e compostos de mono- ou poli- hidroxi ou combina-

¢bes dos mesmos) reagidas com a espécie contendo carbonila (por exemplo,
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aldeidos, cetonas ou combinagdes dos mesmos) podem variar substancialmente. Em
algumas modalidades, a razdo de espécie contendo alcool para espécie de aldeido &
selecionada de modo que os moles totais dos grupos alcool reativos na espécie con-
tendo alcool sejam aproximadamente os mesmos que os moles totais de grupos car-
bonila reativos na espécie de aldeido. Semelhantemente, a razdo de espécie con-
tendo alcool para espécie de cetona pode ser selecionada de modo que os moles
totais de grupos alcool reativos na espécie contendo alcool seja aproximadamente os
mesmos que os moles totais de grupos carbonila reativos na espécie de cetona. A
mesma razao molar 1:1 geral é verdadeira quando a espécie contendo carbonila com-
preende uma combinagdo de uma espécie de aldeido e uma espécie de cetona.

[00162]O teor de sdlidos total na solugao aquosa antes da formagéao do gel de
polimero ultrapuro pode ser variado, A razdo de peso de resorcinol para agua é a
partir de cerca de 0,05 a 1 a cercade 0,70 a 1. Alternativamente, a razao de resorcinol
para agua € a partir de cerca de 0,15 a 1 a cerca de 0,6 a 1. Alternativamente, a razao
de resorcinol para agua ¢é a partir de cerca de 0,15 a 1 a cerca de 0,35 a 1. Alternati-
vamente, a razao de resorcinol para agua € a partir de cerca de 0,25 a 1 a cerca de
0,5 a 1. Alternativamente, a razao de resorcinol para agua € a partir de cerca de 0,3 a
1acercade0,4af.

[00163]0Os exemplos de solventes uteis na preparacéo dos geéis de polimero
ultrapuros apresentados no presente documento incluem, mas nao se limitam a, agua
ou alcool, tal como, por exemplo, etanol, t butanol, metanol ou misturas destes, opci-
onalmente, com agua. Tais solventes séo uteis para a dissolugdo dos materiais pre-
cursores de polimero, por exemplo, a dissolugdo do composto fendlico. Além disso,
em alguns processos, tais solventes sdo empregados para a troca de solvente no gel
de polimero ultrapuro (antes do congelamento e secagem), em que o solvente a partir
da polimerizagao ultrapura dos precursores, por exemplo, resorcinol e formaldeido, é

trocado por um alcool puro. Em uma modalidade do presente pedido, um gel de
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polimero ultrapuro é preparado por meio de um processo que nao inclui a troca de
solvente.

[00164]0s catalisadores adequados na preparagao de géis de polimero ultra-
puros incluem catalisadores basicos volateis que facilitam a polimerizagao dos mate-
riais precursores em um polimero ultrapuro monolitico. O catalisador também pode
compreender diversas combinagdes dos catalisadores descritos acima. Nas modali-
dades que compreendem compostos fendlicos, tais catalisadores podem ser usados
na faixa de razdes molares de 20:1 a 200:1 de composto fendlico:catalisador. Por
exemplo, em algumas modalidades especificas, tais catalisadores podem ser usados
na faixa de razées molares de 25:1 a 100:1 de composto fendlico:catalisador.

[00165]2. Criagao de particulas de gel de polimero ultrapuro

[00166]Um gel de polimero monolitico ultrapuro pode ser fisicamente rompido
para criar particulas menores de acordo com diversas técnicas conhecidas na técnica.
As particulas de gel de polimero ultrapuro resultantes tém geralmente um didmetro
meédio de menos que cerca de 30 mm, por exemplo, na faixa de tamanho de cerca de
1 mm a cerca de 25 mm, ou entre cerca de 1 mm a cerca de 5 mm ou entre cerca de
0,5 mm a cerca de 10 mm. Alternativamente, o tamanho das particulas de gel de po-
limero ultrapuro pode ser na faixa abaixo de cerca de 1 mm, por exemplo, na faixa de
tamanho de cerca de 10 a 1000 microns. As técnicas para a criagao de particulas de
gel de polimero ultrapuro a partir de material monolitico incluem os métodos de ruptura
de maquina ou manual, tais como peneiragao, trituragdo, moagem, ou combinacgdes
dos mesmos. Tais métodos sao bem conhecidos pelos elementos versados na téc-
nica. Os diversos tipos de moinhos podem ser empregados neste contexto, tal como
moinhos de cilindro, esfera e bolas e trituradores giratérios e equipamentos de criagao
de particula similares conhecidos na técnica.

[00167]Em uma modalidade especifica, um moinho de cilindros € empregado.

Um moinho de cilindros tem trés estagios para reduzir gradualmente o tamanho das
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particulas de gel. Os géis de polimero ultrapuros sao geralmente muito frageis para
um material 'molhado’ e nao sdo umidos ao toque. Consequentemente, sao facilmente
moidos com o uso desta abordagem, no entanto, a largura de cada estagio precisa se
ajustada adequadamente para alcangar a malha final visada. Este ajuste ¢ feito e va-
lidado para cada combinagao de formula de gel e tamanho de malha. Cada gel é mo-
ido através da passagem através de uma peneira de tamanho de malha conhecido.
As particulas peneiradas podem ser temporariamente armazenadas em recipientes
vedados.

[00168]Em uma modalidade, um triturador giratério € empregado. O triturador
giratério tem um tamanho de malha de peneira de cerca de 0,31 centimetros (1/8 de
polegada). Em outra modalidade, o triturador giratério tem um tamanho de malha de
peneira de cerca de 0,95 centimetros (3/8 de polegada). Em outra modalidade, o tri-
turador giratério tem um tamanho de malha de peneira de cerca de 1,58 centimetros
(5/8 de polegada). Em outra modalidade, o triturador giratério tem um tamanho de
malha de peneira de cerca de 0,95 centimetros (3/8 de polegada).

[00169]A moagem pode ser completa em temperatura ambiente de acordo
com os métodos bem conhecidos pelos elementos versados na técnica. Alternativa-
mente, a moagem pode ser completa de maneira criogénica, por exemplo, por meio
da co-moagem do gel de polimero ultrapuro com particulas de dioxido de carbono
sélido (gelo seco). Nesta modalidade, as duas etapas de (a) criagdo de particulas a
partir do gel de polimero monolitico ultrapuro e (b) congelamento rapido multi-direcio-
nal do gel de polimero ultrapuro sdo completas em um Unico processo.

3. Congelamento rapido de géis de polimero ultrapuros

[00170]Depois que as particulas de gel de polimero ultrapuro sao formadas a
partir do gel de polimero monolitico ultrapuro, o congelamento das particulas de gel
de polimero ultrapuro é completa rapidamente e em um modo multi-direcional, con-

forme descrito em maiores detalhes acima. O congelamento lento e um modo
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unidirecional, por exemplo, por meio do congelamento de prateleira em um liofilizador,
resulta em material seco que tem uma area de superficie muito baixa conforme evi-
denciado em um exemplo no presente documento. Semelhantemente, o congela-
mento rapido (isto &, o congelamento que é completo por meio do resfriamento rapido
das particulas de gel de polimero ultrapuro mediante a atragado de um vacuo profundo)
também resulta em um material seco que tem uma baixa area de superficie. Conforme
apresentado no presente documento, o congelamento rapido em um modo multi-dire-
cional pode ser completo mediante a redugao rapidamente da temperatura do material
a ao menos cerca de-10 °C ou menos, por exemplo, -20 °C ou menos, ou, por exem-
plo, a ao menos cerca de -30 °C ou menos. O congelamento rapido das particulas de
gel de polimero ultrapuro cria uma estrutura de cristal de gelo fina dentro das particu-
las devido a nucleagao difundida de cristais de gelo, mas deixa pouco tempo para o
crescimento de cristal de gelo. Isto fornece uma alta area de superficie especifica
entre os cristais de gelo e a matriz de hidrocarboneto, o qual é necessariamente ex-
cluido da matriz de gelo.

[00171]O conceito de congelamento extremamente rapido para promover a
nucleagao sobre o crescimento de cristal pode ser aplicado aos sistemas de solvente
misturado. Em uma modalidade, a medida que o sistema de solvente misturado é
rapidamente resfriado, o componente de solvente que predomina sera submetido a
cristalizagao em sua temperatura de fusao de equilibrio, com a concentragao aumen-
tada do(s) co-solvente(s) e depressao do ponto de congelamento adicional concomi-
tante. A medida que a temperatura &, adicionalmente, reduzida, existe a cristalizagéo
aumentada do solvente predominante e a concentragao do(s) co-solvente(s) até que
a composicao eutética seja alcangada, em tal ponto a composicéo eutética se sub-
mete a transigdo a partir de liquido para solido sem concentracdo de componente
adicional nem resfriamento de produto até que o congelamento completo € alcangado.

No caso especifico de agua e acido acético (que como substancias puras exibem
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pontos de congelamento de 0 °C e 17 °C, respectivamente), a composi¢ao eutética é
compreendida de aproximadamente 59% de acido acético e 41% de agua e congela
a cerca de — 27 °C. Consequientemente, em uma modalidade, o sistema de solvente
misturado consiste na composicao eutética, por exemplo, em uma modalidade, o sis-
tema de solvente misturado compreende 59% de acido acético e 41% de agua.

4. Secagem de géis de polimero ultrapuros

[00172]Em uma modalidade, as particulas de gel de polimero ultrapuro con-
geladas contendo uma matriz de gelo fina séao liofilizadas sob condi¢des projetadas
para evitar o colapso do material e manter a estrutura de superficie fina e a porosidade
no produto seco. Os detalhes das condi¢des da liofilizagao sao fornecidas no presente
documento. Geralmente, a secagem € completa sob condigbes onde a temperatura
do produto € mantida abaixo de uma temperatura que iria de outra forma resultar em
colapso dos poros do produto, possibilitando, assim, que o material seco retenha uma
area de superficie extremamente alta.

[00173]Um beneficio de se ter uma area de superficie extremamente alta no
produto seco consiste na utilidade aperfeicoada do gel de polimero ultrapuro para o
propadsito de fabricagéo de capacitores, dispositivos de armazenamento de energia, e
outras aplicagdes relacionadas a energia. Diferentes aplicagdes de gel de polimero
ultrapuro exigem variagdes na distribuicdo de tamanho de poro, tal como diferentes
niveis de volume de microporo, volume de mesoporo, area de superficie e tamanho
de poro. Mediante o ajuste de diversos parametros de processamento do gel de poli-
mero ultrapuro, os altos volumes de poro podem ser alcangados em muitos tamanhos
de poro diferentes dependendo da aplicacao desejada.

[00174]A estrutura do material de carbono final é refletida na estrutura do gel
seco de polimero ultrapuro que, por sua vez, é estabelecida pelas propriedades do gel
de polimero ultrapuro. Estas caracteristicas podem ser criadas no gel de polimero

ultrapuro com o uso de uma abordagem de processamento sol-gel, conforme descrito
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no presente documento, mas se nao for tomado cuidado na remocgao do solvente,
entdo, a estrutura ndo é conservada. E de interesse tanto reter a estrutura original do
gel de polimero ultrapuro como modificar sua estrutura com a formagéao de cristal de
gelo com base no controle do processo de congelamento. Em algumas modalidades,
antes da secagem, o teor aquoso do gel de polimero ultrapuro se situa na faixa de
cerca de 50% a cerca de 99%. Em determinadas modalidades, sob a secagem, o teor
aquoso do criogel de polimero ultrapuro € menor do que cerca de 10%, alternada-
mente, menor que cerca de 5% ou menor que cerca de 2,5%.

[00175]0Os dados de calorimetria diferencial de varredura (DSC) para um hi-
drogel de polimero ultrapuro demonstra um grade evento exotérmico a ~-18 °C. Estes
dados sao consistentes com o congelamento da agua dentro de um poro de ~ 4 nm
de raio. Estas descobertas indicam que o congelamento extremamente rapido da apli-
cacao atual ndo somente constitui uma taxa de congelamento rapida, mas também
que a extensao da diminui¢ao é de tal modo que o material é levado a abaixo de ao
menos -18°C.

[00176]0s dados de DSC também demonstram que, sob o aquecimento,
existe um comportamento endotérmico complexo e amplo. com o inicio de cerca de -
13 °C e um ponto médio de cerca de -10 °C. Parece existir uma transigao térmica a
cerca de -2 °C e fusao final a cerca de +1 °C. Os diversos eventos podem correspon-
der a fusao de diferentes tipos de microestruturas. Os dados sugerem que, a fim de
evitar a perda de estrutura fina do produto no estado congelado, a temperatura do
produto durante a secagem inicial (por exemplo, primaria) deveria ser mantida abaixo
de — 13 °C. Isto é completo, por exemplo, em uma etapa de secagem onde a transfe-
réncia de calor durante a secagem primaria é dominada pela convecgao em da con-
ducao, deste modo, a temperatura do produto durante a sublimacg&o ura corresponder
a temperatura do gel em equilibrio com a pressao da camara.

[00177]Uma pressao da camara do liofilizador de cerca de 2250 microns
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resulta em uma temperatura de secagem primaria no produto de secagem de cerca
de -10 °C. A secagem em um caso de pressao da camara de cerca de 2250 micron
ou menor fornece uma temperatura do produto durante a secagem primaria que nao
€ maior do que cerca de -10 °C. Como uma ilustragao adicional, uma pressao da ca-
mara de cerca de 1500 microns resulta em uma temperatura de secagem primaria no
produto de secagem de cerca de -15 °C. A secagem a cerca de 1500 micron de pres-
sdo da camara ou menor fornece uma temperatura do produto durante a secagem
primaria que nao € maior do que cerca de -15 °C. Como mais uma ilustragao adicional,
uma pressao da camara de cerca de 750 microns resulta em uma temperatura de
secagem primaria no produto de secagem de cerca de -20 °C. A secagem em 750
micron de pressao da cAmara ou menor fornece uma temperatura do produto durante
a secagem primaria que nao € maior do que cerca de -20 °C. Como mais outra ilus-
tracao, uma pressao da camara de cerca de 300 microns resulta em uma temperatura
de secagem primaria no produto de secagem de cerca de -30 °C. A secagem a 300
micron de pressao da camara ou menor fornece uma temperatura do produto durante
a secagem primaria que nao é maior do que cerca de -30 °C.

5. Pirdlise e ativacao de géis de polimero ultrapuros

[00178]Em outra modalidade, é fornecido um método para a fabricagao de um
material de carbono sintético ultrapuro ativado, por exemplo, um material de carbono
amorfo ativado sintético ultrapuro, que compreende a pirdlise e a ativagao de um gel
seco de polimero apresentado no presente documento. Em algumas modalidades da
presente descri¢ao, € fornecido um material de carbono sintético ultrapuro ativado ou
material de carbono amorfo ativado sintético ultrapuro que tem uma area de superficie
especifica de ao menos 1000 m2/g, ao menos 1500 m2/g, ao menos 2000 m2/g, ao
menos 2400 m2/g, ao menos 2500 m2/g ou ao menos 3000m2/g.

[00179]Geralmente, no processo de pirdlise, os géis de polimero ultrapuros

secos sao pesados e colocados em um forno rotativo. A rampa de temperatura é
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ajustada a 5°C por minuto, o tempo de permanéncia e a temperatura de permanéncia
sdo ajustados; o resfriamento é determinado pela taxa de resfriamento natural do
forno. Todo o processo € usualmente executado sob uma atmosfera inerte, tal como
uma ambiente de nitrogénio. As amostras pirolisadas séo, entdo, removidas e pesa-
das. Outros processos de pirdlise sao bem conhecidos pelos elementos versados na
técnica.

[00180]Em algumas modalidades, o tempo de permanéncia de pirdlise (o pe-
riodo de tempo durante o qual a amostra fica na temperatura desejada) é a partir de
cerca de 0 minutos a cerca de 120 minutos, a partir de cerca de 0 minutos a cerca de
60 minutos, a partir de cerca de 0 minutos a cerca de 30 minutos, a partir de cerca de
0 minutos a cerca de 10 minutos, a partir de cerca de 0 a 5 minutos ou a partir de
cerca de 0 a 1 minuto.

[00181]A pirdlise também pode ser realizada de maneira mais lenta do que
descrito acima. Por exemplo, em uma modalidade, a pirdlise é realizada em cerca de
120 a 480 minutos. Em outras modalidades, a pirdlise é realizada em cerca de 120 a
240 minutos.

[00182]Em algumas modalidades, a temperatura de permanéncia de pirdlise
se situa em uma faixa a partir de cerca de 650 °C a 1800 °C. Em outras modalidades,
a temperatura de permanéncia de pirdlise se situa em uma faixa a partir de cerca de
700 °C a cerca de 1200 °C. Em outras modalidades, a temperatura de permanéncia
de pirdlise se situa em uma faixa a partir de cerca de 850 °C a cerca de 1050 °C. Em
outras modalidades, a temperatura de permanéncia de pirélise se situa em uma faixa
a partir de cerca de 800°C a cerca de 900°C.

[00183]Em algumas modalidades, a temperatura de permanéncia de pirdlise
€ variada durante o curso da pirélise. Em uma modalidade, a pirélise é realizada em
um forno rotativo com zonas de aquecimento distintas separadas, a temperatura para

cada zona é sequencialmente diminuida a partir da extremidade de entrada a
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extremidade de saida do tubo do forno rotativo. Em uma modalidade, a pirdlise é rea-
lizada em um forno rotativo com zonas de aquecimento distintas separadas, a tempe-
ratura para cada zona € sequencialmente aumentada a partir da extremidade de en-
trada a extremidade de saida do tubo do forno rotativo. Em uma modalidade, a extre-
midade de entrada da zona de aquecimento é ajustada a 690 °C, o meio da zona de
aquecimento é ajustado a 750 °C e a extremidade de saida da zona de aquecimento
€ ajustada a 850 °C.

[00184]0O tempo de ativacédo e a temperatura de ativagao tém, ambos, um
grande impacto sobre o desempenho do material de carbono ativado resultante, assim
como o custo de fabricagao do mesmo. O aumento da temperatura de ativagao e do
tempo de permanéncia de ativagao resulta em maiores porcentagens de ativacao, as
quais correspondem geralmente a remogao de mais material comparado a tempera-
turas menores e tempos de permanéncia mais curtos. A temperatura de ativagao tam-
bém pode alterar a estrutura de poro do carbono onde as menores temperaturas re-
sultam em mais carbono microporoso e as temperaturas mais altas resultam em me-
soporosidade. Isto € um resultado da reagao limitada pela difusao de gas de ativacao
que ocorrer em temperaturas mais altas e reagdes acionadas por cinética de reagao
que ocorrem em temperatura mais baixa. A porcentagem de ativagdo maior muitas
vezes aumenta o desempenho do carbono ativado final, mas também aumenta o custo
mediante a reducao do rendimento total. O aperfeicoamento do nivel de ativagao cor-
responde a obtencdo de um produto de desempenho maior em um custo menor.

[00185]Os géis de polimero ultrapuros pirolisados podem ser ativados ao co-
locar em contato o gel de polimero ultrapuro pirolisado com um agente de ativagao.
Muitos gases sdo adequados para a ativagao, por exemplo, os gases que contém
oxigénio. Os exemplos nao-limitadores de gases de ativagao incluem diéxido de car-
bono, mondxido de carbono, vapor e oxigénio. Os agentes de ativagao também podem

incluir produtos quimicos corrosivos, tais como acidos, bases ou sais (por exemplo,
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acido fosférico, hidroxido de potassio, hidroxido de sddio, cloreto de zinco, etc.). Ou-
tros agentes de ativagcdo sdo conhecidos elementos versados na técnica.

[00186]Em algumas modalidades, o tempo de ativagao é entre 1 minuto e 48
horas. Em outras modalidades, o tempo de ativacao € entre 1 minuto e 24 horas. Em
outras modalidades, o tempo de ativacao é entre 5 minutos e 24 horas. Em outras
modalidades, o tempo de ativagao é entre 1 hora e 24 horas. Em modalidades adicio-
nais, o tempo de ativagao € entre 12 horas e 24 horas. Em determinadas outras mo-
dalidades, o tempo de ativacao é entre 30 minutos e 4 horas. Em algumas modalida-
des adicionais, o tempo de ativagao € entre 1 hora e 2 horas.

[00187]Geralmente, no processo de ativagao, as amostras sdo pesadas e co-
locadas em um forno rotativo, para o qual o coletor de controle de gas automatizado
€ ajustado para aumentar em uma taxa de 20 °C por minuto. O diéxido de carbono &
introduzido ao ambiente do forno por um periodo de tempo logo que a temperatura de
ativagao adequada tem sido alcangada. Depois que a ativagao tiver ocorrido, o diéxido
de carbono é substituido por nitrogénio e o forno é resfriado. As amostras sdo pesadas
no final do processo para avaliar o nivel de ativagao. Outros processos de ativagao
sdo bem conhecidos pelos elementos versados na técnica. Em algumas das modali-
dades apresentadas no presente documento, as temperaturas de ativacido podem se
situar em uma faixa a partir de 800 °C a 1300 °C. Em outra modalidade, as tempera-
turas de ativagao podem se situar em uma faixa a partir de 800 °C a 1050 °C. Em
outra modalidade, as temperaturas de ativagao podem se situar em uma faixa a partir
de cerca de cerca de 850°C a cerca de 950 °C. Um elemento versado na técnica ira
reconhecer que outras temperaturas de ativagcao, menores ou maiores, podem ser
empregadas.

[00188]0O grau de ativagcédo € medido em termos da porcentagem de massa do
gel de polimero ultrapuro seco pirolisado que é perdida durante a etapa de ativacéao.

Em uma modalidade dos métodos descritos no presente documento, a ativacao
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compreende um grau de ativagao a partir de 5% a 90%; ou um grau de ativagao a
partir de 10% a 80%; em alguns casos, a ativagcdo compreende um grau de ativagao
a partir de 40% a 70%, ou um grau de ativagao a partir de 45% a 65%.

[00189]Nos métodos apresentados no presente documento para a produgao
de materiais de carbono ativados sintéticos ultrapuros de alta area de superficie, o gel
de polimero ultrapuro é projetado para produzir um material que ja é altamente poroso
e contém dentro de sua estrutura de polimero ultrapuro uma estrutura carbénica que,
quando pirolisada e ativada, ira produzir um material de carbono ativado que contém
uma mistura visada de mesoporos e microporos. Mediante a producao de gel de poli-
mero ultrapuro com a mistura visada adequada de meso- e micro-poros, a quantidade
de ativagao exigida é reduzida, aperfeigoando, assim, o rendimento e reduzindo o
custo. Além disso, a capacidade de ajustar as propriedades (por exemplo, o tamanho
de poro) dos intermediarios introduz um grau de ajustabilidade que n&o tem sido rea-
lizado por uma abordagem mais tradicional de pirélise e superativagao de material de
carbono existente. Por exemplo, a manipulagao das variaveis do processamento dos
intermediarios, conforme descrito no presente documento, tem um impacto mais im-
portante sobre a nanoestrutura do carbono final do que os métodos tradicionais de
ajuste de variaveis da pirdlise e ativagao.

[00190]Tem sido demonstrada a capacidade de desenvolver uma abordagem
de fabricacao, conforme apresentado no presente documento, para atender a alta de-
manda esperada para os materiais de carbono ativados apresentados no presente
documento. Trés partes do processo podem ser identificadas: 1) a polimerizagao ul-
trapura a partir de materiais precursores de polimero ultrapuro; 2) secagem por con-
gelamento; e 3) pirdlise/ativagcdo. Em uma modalidade, cada uma destas etapas po-
dem ser desenvolvidas empregando equipamentos de fabricagao padrao de trés in-
dustrias existentes, por exemplo, as companhias quimicas especializadas que traba-

Iham com adesivos e epoxis; os fornecedores de secagem por congelamento
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farmacéuticos e relacionados a alimentos; e fabricantes de carbono ativado de baixo
grau, respectivamente.

[00191]Tem sido mostrado que a quantidade de catalisador e a porcentagem
de agua no sol inicial ttm um impacto significante sobre o desempenho final do mate-
rial de carbono ativado (por exemplo, quando usado em um supercapacitor). O grande
numero de variaveis do processo e a interacao entre estas variaveis possibilita o refi-
namento continuo do processo e permite algum controle sobre a estrutura de carbono
final. Consequentemente, em uma modalidade, a presente descri¢cao fornece o refina-
mento das variaveis do processo. Os refinamentos apresentados resultam em uma
capacidade de exercer controle sobre a estrutura de carbono final de uma maneira
que era impossivel de se obter anteriormente.

[00192]A abordagem mais comum de refinar as variaveis do processo usadas
na técnica consiste em manter todas menos uma variavel constante e determinar o
efeito de variagdo deste um parametro. Alternadamente, e conforme descrito no pre-
sente documento, a combinacao de métodos de analise estatistica, DFE Pro Software,
e um projeto fatorial de aproximacao de experimentos, foram usados para variar sis-
tematicamente multiplos parametros de maneira simultdnea para se obter um pro-
cesso otimizado para a preparacao de material de carbono ativado. Com o uso desta
abordagem, é avaliado o impacto de cada uma destas variaveis em uma faixa de di-
ferentes medidas (por exemplo, area de superficie, densidade, volume de poro, etc.)
relacionadas a estrutura do material de carbono ativado. Quando o material de car-
bono sintético ultrapuro ativado é empregado em um supercapacitor, as medidas de
desempenho adicionais podem ser avaliadas. Por exemplo, a capacitancia, densidade
e densidade energética podem ser avaliadas.

C.Caracterizagado de géis de polimero ultrapuros e materiais de carbono sin-
téticos ultrapuros

[00193]As propriedades estruturais do material de carbono sintético ultrapuro
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ativado final, material de carbono amorfo ativado sintético ultrapuro, géis de polimero
secos e 0s geis de polimero ultrapuros pirolisados, mao nao-ativados, podem ser me-
didas com o uso de absorg¢ao de nitrogénio a 17K, um método conhecido pelos ele-
mentos versados na técnica. O desempenho final e as caracteristicas do material de
carbono sintético ultrapuro ativado acabado é importante, mas os produtos intermedi-
arios (tanto o gel de polimero ultrapuro seco como o gel de polimero ultrapuro piroli-
sado, mas nao ativado,), também podem ser avaliados, particularmente, a partir de
um ponto de vista de controle de qualidade, conforme conhecido pelos elementos ver-
sados na técnica. A Micromeretics ASAP 2020 é usada para executar a analise deta-
Ihada de microporo e mesoporo, a qual revela a distribuicdo de tamanho de poro a
partir de 0,35 nm a 50 nm. O sistema produz uma isoterma de nitrogénio que comega
em uma pressao de 10 a 7 atm, a qual possibilita as distribuicbes de tamanho de poro
de alta resolugéo na sub faixa de 1 nm. Os relatorios gerados pelo software utilizam
um método de teoria funcional de densidade (DFT) para calcular as propriedades, tais
como distribuigcdes de tamanho de poro, distribuicdes de area de superficie, area de
superficie total, volume de poro total e volume de poro dentro de determinadas faixas
de tamanho de poro.

[00194]Em algumas modalidades, os géis de polimero ultrapuros pirolisados
tém uma area de superficie a partir de cerca de 100 a cerca de 1200 m2/g. Em outras
modalidades, os géis de polimero ultrapuros pirolisados tém uma area de superficie a
partir de cerca de 500 a cerca de 800 m2/g. Em outras modalidades, os géis de poli-
mero ultrapuros pirolisados tém uma area de superficie a partir de cerca de 500 a
cerca de 600 m2/g.

[00195]Em algumas modalidades, os géis de polimero ultrapuros pirolisados
tém uma densidade compactada a partir de cerca de 0,1 a cerca de 1,0 cc/g. Em
outras modalidades, os geéis de polimero ultrapuros pirolisados tém uma densidade

compactada a partir de cerca de 0,3 a cerca de 0,6 cc/g. Em outras modalidades, os
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géis de polimero ultrapuros pirolisados tém uma densidade compactada a partir de
cerca de 0,35 a cerca de 0,45 cc/q.

D. Ajuste do tamanho de poro e outras propriedades de géis de polimero ul-
trapuros

[00196]0Os materiais de carbono ultrapuros apresentados sintetizados a partir
de precursores sintéticos bem caracterizados sao diferentes do carbono ativado a par-
tir de fontes naturais, tais como carvao, piche, cocos, etc. Isto se deve, em parte, ao
fato de que podem ser ajustados tanto em estrutura de microporo e mesoporo como
quimica por meio de controles de processamento executado e cuidadosamente pré-
projetados. Adicionalmente, um material de carbono ultrapuro, conforme descrito no
presente documento, pode conter uma estrutura porosa que pode ser otimizada para
uma determinada aplicagdo (por exemplo, quando usado em um supercapacitor ou
outro dispositivo de armazenamento de energia). Com a capacidade de ajustar a na-
noestrutura do carbono, € alcangado o desempenho que excede os dados de desem-
penho atual de carbonos ativados tradicionais. As variaveis importantes incluem
grande area de superficie acessivel, microporos curtos para a difusao de sal eletroli-
tico e minimizagao de volume de poro gasto para otimizar a capacitancia especifica.

[00197]A manipulacédo das variaveis do processo permite a produgao de ma-
teriais de carbono ativados sintéticos ultrapuros que tém as propriedades que se adé-
quam a aplicagao desejada. Consequentemente, em uma modalidade, é fornecido um
método de otimizagao das varidveis do processo para a produgao de géis de polimero
ultrapuros, géis de polimero ultrapuros secos, géis de polimero ultrapuros pirolisados
e materiais de carbono ativados sintéticos ultrapuros. Uma abordagem para a otimi-
zacao dos parametros do processo compreende um projeto de estratégia de experi-
mentos. Com o uso desta estratégia, a influéncia de multiplas variaveis do processo
(por exemplo, até 8 variaveis) pode ser estuda com relativamente poucos experimen-

tos. Os dados obtidos a partir do projeto de experimentos podem ser usados para
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manipular as variaveis do processo para se obter propriedades especificas nos géis
de polimero ultrapuros, géis de polimero ultrapuros secos, géis de polimero ultrapuros
pirolisados e criogéis de polimero ultrapuros ativados. Por exemplo, em algumas mo-
dalidades, os parametros do processo que sao manipulados para se obter as carac-
teristicas do produto desejadas séo selecionados a partir de: Razdo de Resorcinol/Ca-
talisador, razdo de Resorcinol/Agua, Tamanho de particula na Etapa de congela-
mento, Temperatura de arrefecimento, Tempo de pirdlise, Temperatura de pirdlise,
Temperatura de ativagao e Tempo de ativagao, e combinagdes dos mesmos.

[00198]Em algumas modalidades, um conjunto de células de teste eletroqui-
mico sao utilizadas com um cation de tetrametilamonio (TMA). Enquanto que o ion de
tetraetilaménio (TEA) tem 0,69 nm de diametro, o ion de tetrametilambnio tem so-
mente 0,57 nm de diametro. Cada cation € emparelhado com um anion de tetrafluror-
borato (TFB) que tem 0,46 nm de didametro. Os tamanhos destes diversos ions escla-
recem alguma coisa sobre as faixas de tamanho de poro descritas acima. Contanto
que 0s microporos sejam curtos e nao tortuosos, admitem ions menores do que o
diametro do poro. Uma forma na qual a capacitancia e a densidade de energia séo
aumentadas consiste em permitir ions tanto em poros como possivel na rede de car-
bono. Por exemplo, os poros menores do que 0,5 nm admitem o anion de TFB, mas
nenhum dos cations de TEA ou TMA. Os poros entre 0,5 nm e 0,65 nm admitem ca-
tions de TMA, mas nao TEA e os poros maiores do que 0,65 nm irdo admitir os ions
de TEA. Este conceito resume a teoria de peneiragado de ion, onde o material de car-
bono é considerado uma peneira que ira permitir somente ions menores do que o
tamanho de poro. A avaliagao da diferenga em capacitancia e, consequentemente,
em densidade de energia desenvolvida sobre os anodos e catodos de células que
contém TMATFB versus eletrolitos de TEATFB fornece uma idéia da importancia do
volume de poros dentro de determinada faixa de tamanho de poro.

[00199]A manipulagao das variaveis do processo permite a producao de
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carbonos ativados sintéticos ultrapuros que tém uma distribuicao de tamanho de poro
que se adéqua ao sistema de eletrdlito escolhido. Por exemplo, pode ser produzido
um anodo de carbono que tem um pico de microporo em torno de 0,8 nm, o qual é
centralizado em um tamanho de poro que acomoda um ion de TEA. Com base na
saida do DFE Pro Software, as configuragbes do processo sdo selecionadas com
base naquelas variaveis que consistem nas mais estatisticamente significantes para
os poros que tém volume de poro e area de superficie entre 0,7 a 1,0 nm ajustada
conforme as medidas de desempenho primarias. A interacdo de variaveis e ‘mapas
de contorno' de multiplas variaveis sao usadas para extrapolar as configuragdes do
processo que se encontram entre as configuragbes usadas acima e fora da faixa es-
pecificada. Apds a determinacao das variaveis do processo visadas para atender a
exigéncia de tamanho de poro desta tarefa, o lote de carbono ativado sintético ultra-
puro, tal como o criogel de carbono ativado, & produzido com base no uso destas
configuragdes. O material de dnodo é, entado, caracterizado com o uso do ASAP 2020
e teoria funcional de densidade para a analise de distribuicdo de tamanho de poro
para confirmar a existéncia de um alto pico de volume e area de superficie dentro da
faixa prescrita de 0,7 a 1,0 nm.

[00200]De forma analoga, uma faixa de tamanho de poro diferente, 0,6 a 0,8
nm, € usada como o alvo para o ajuste do tamanho de poro para cations de TMA,
ainda com o uso da mesma abordagem descrita no presente documento. Mais adici-
onalmente, a abordagem pode ser usada para produzir os carbonos que tém uma
distribuicao de tamanho de poro, menor do que 0,6 nm, que corresponde aos anions
de TFB.

[00201]A variacdo da capacitancia desenvolvida por grama de carbono no
anodo e catodo possibilita a produ¢cao de uma célula de carga equilibrada com uma
capacidade correspondente para anions e cations. Esta abordagem aperfei¢coa a den-

sidade de energia da célula total, enquanto que reduz o custo associado com a criagéo
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de poros que nao dimensionados exatamente para os ions do eletrdlito.

[00202]Além disso, de acordo com os meétodos apresentados no presente do-
cumento, os carbonos podem ser produzidos em massa com uma distribuigcao de ta-
manho de poro visada para qualquer numero de ions de eletrdlito. As faixas de tama-
nhos de poro descritas no presente documento foram escolhidas para os sistemas
particulares estudados, no entanto, outras faixas podem ser produzidas de acordo
com os métodos apresentados no presente documento. Por exemplo, os dados po-
dem ser extraidos a partir dos relatérios gerados pelo ASAP 2020 e o projeto de ex-
perimentos DFE Pro pode ser alterado para exibir os parametros de ajuste adequado
para os poros de qualquer tamanho. Embora os paréametros particulares possam nao
ter sidos apresentados no presente documento, o projeto fatorial de aproximagao de
experimentos possibilita que um elemento versado na técnica faga ajustes para gerar
o tamanho de poro de pico visado.

[00203]A analise destes resultados fornece uma série de diferentes conheci-
mentos. O estudo da capacidade de um anodo ou catodo com um pico de tamanho
de poro conhecido em desenvolver a capacitancia maxima com o uso de um ion de
sal de dimensbes conhecidas fornece as informacgdes sobre o tamanho eficaz de ions
em movimento e qual tamanho de poro peneira tais ions. O uso dos dados de volume
de poro, assim como os dados de capacitancia dos sistemas apresentados no pre-
sente documento fornece a identificacido do tamanho de poro minimo necessario para
desenvolver a capacitancia com um cation de tetraetilaménio maior versus o cation de
tetrametilaménio menor ou um anion de tetrafluoroborato. Um material de carbono
visado para o uso como um eletrodo consiste em um sistema onde o pico de microporo
fica logo acima do limiar quando os poros sdo pequenos demais para permitir que um
ion se absorva eletricamente a superficie da parede do poro, enquanto que ao mesmo
tempo minimiza o volume de poro em outras faixas.

[00204]A abordagem de projeto fracional de experimento, quando usada com
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o volume de poro em uma faixa especifica conforme uma medida de desempenho,
indica como ajustar os parametros do processo para maximizar o volume de poro na-
quela faixa de tamanho de poro.

[00205]Quando os ions de eletrdlito sao livres em um solvente ilimitado na
auséncia de campo elétrico, sado tipicamente circundados por ions do solvente que
servem para equilibrar sua carga. Espera-se que isto ocorra ainda até certo grau néao
obstante o forte campo elétrico e o espago apertado dentro dos poros. Cada ion tem
uma propensao diferente dirigida a manter si proprio solvatado e, por conseguinte,
tem um tamanho eficaz diferente maior para a solvatagao forte € menor para a solva-
tacao fraca. O estudo de peneiragao de ion descrito acima avalia o grau ao qual estes
sais permanecem solvatados e, por conseguinte, qual o tamanho que os poros séo
adequados.

[00206]Conforme mencionado acima, uma forma de maximizar a densidade
de energia de um eletrodo de carbono de nanoestrutura consiste em produzir poros
do tamanho correto para os ions absorvidos eletricamente a superficie deste eletrodo.
Um carbono ativado com uma distribuicdo de tamanho de poro que ¢é ideal para o
anion e outra que € ideal para o cation sao reunidos em uma célula assimétrica capaz
de exceder a capacitancia e a densidade de energia de células simétricas usadas em
outro lugar.

E. Uso de géis de polimero ultrapuros secos e material de carbono sintético
ultrapuro

[00207]0s materiais de carbono sintéticos ultrapuros, por exemplo, os mate-
riais de carbono amorfos sintéticos ultrapuros podem ser usados em dispositivos que
exigem estrutura estavel micro- e mesoporoso de alta area de superficie. Os exemplos
de aplicacdes para os materiais de carbono apresentados incluem, mas nao se limitam
a: dispositivos de armazenamento de energia e distribuigao, eletrodos de ultracapaci-

tor, eletrodos de pseudocapacitor, eletrodos de bateria, eletrodos de bateria de acido-
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chumbo, eletrodos de difusao de gas, que inclui eletrodos de ar de litio e eletrodos de
ar de zinco, baterias e capacitores de ion de litio (por exemplo, como material de ca-
todo), coletores de correntes/estruturas condutoras para outros materiais ativos em
sistemas eletroquimicos, estruturas de suporte de material de nanoestrutura, armaze-
namento de gas de estado solido (por exemplo, armazenamento de H2 e CH4), desi-
onizagao capacitiva de agua salgada, aplicagbes biomédicas que inclui controle de
veneno e liberagao de farmaco controlada, filtragem de ar, filtragem de agua, filtragem
quimica, conversores cataliticos, isolamento térmico, embalagem cromatografica, ab-
sorventes e como uma estrutura de suporte de estrutura a base de carbono para ou-
tras funcdes cataliticas, tais como armazenamento de hidrogénio ou eletrodos de cé-
lula de combustivel.

[00208]Os materiais de carbono apresentados também podem ser emprega-
dos em aplica¢des de coleta de energia cinética, tais como: veiculos elétricos hibridos,
hibridos pesados, todos os veiculos de acionamento elétrico, guindastes, empilhadei-
ras, elevadores, trilho elétrico, locomotivas hibridas e bicicletas elétricas. Os materiais
de carbono amorfos sintéticos ultrapuros também podem ser empregados em aplica-
cOes de reserva elétrica, tais como: UPS, ponte de energia de centro de dados, com-
pensacgao de queda de voltagem, atuadores de freio elétrico, atuadores de porta elé-
trica, eletrénicos, ponte de energia de torre de telecomunicagdes. As aplicagdes que
exigem energia de pulso na qual os carbonos ativados sintéticos ultrapuros desta des-
cricao podem ser uteis incluem, mas nao se limitam a: estabilizagdo de quadro elétrico
de rede, eletrbnicos que incluem telefones celulares, PDAs, flashes de camera, brin-
quedos eletrénicos, atuadores de passo de pa de turbina edlica, regulacao de condi-
cionamento/freqiéncia de energia/qualidade de energia, super-carregador elétrico.
Mais outros usos dos materiais de carbono amorfos sintéticos ultrapuros incluem o
uso em sistemas automotivos de parada e partida, ferramentas de energia, lanternas,

eletrbnicos pessoais, sistemas de iluminagdo alimentados por Iluz solar
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independentes, sistemas e circuitos integrados RFID, desenvolvedores de campo e6-
lico para inspecao de energia de dispositivo, sensores, sistemas a laser de pulso e
programadores de fase.

[00209]0s materiais de carbono apresentados também podem ser usados em
aplicagdes onde a alta pureza é critica, por exemplo, aplicagdes nos campos médico,
eletrbnico, analise quimica, mems (micromaquinas) e bioldgico. Os sensores ou de-
tectores quimicos e eletroquimicos de todos os tipos iriam experimentar menos inter-
feréncia das impurezas ou experimentar menos reacgdes colaterais causadas ou cata-
lisadas por impurezas. Os exemplos consistem em impurezas no ar (explosivos, pro-
dutos quimicos perigosos, narizes sintéticos, ou impurezas na agua, tais como produ-
tos organicos ou impurezas da agua em liquidos orgénicos.

[00210]A natureza de acido/base do carbono consiste amplamente em uma
funcao de impurezas que incluem o oxigénio quimicamente absorvido. Deste modo,
os materiais de carbono amorfos sintéticos ultrapuros sao uteis em aplicagdes onde o
controle da natureza de acido/base do material de carbono é desejado.

[00211]O carbono é usado como um reagente na produgao quimica de mate-
riais € como um eletrodo na producao eletroquimica de materiais. Deste modo, os
materiais de carbono apresentados encontram utilidade na producgao eletroquimica e
quimica de materiais de alta pureza, especialmente, metais. O material de carbono
apresentado também pode ser empregado como um eletrodo em baterias de éxido de
zinco-manganés (baterias de lanternas comuns) e baterias de zinco-halogénio e in-
corporado em compoésitos de polimero de carbono ultrapuros para o uso como adesi-
vos e selos eletricamente condutores e para minimizagao de vazamento de radiagao.

[00212]Os géis de polimero ultrapuros secos apresentados no presente docu-
mento encontram utilidade em inumeras aplicagdes. Por exemplo, os géis de polimero
ultrapuros secos sao uteis como adesivos de madeira (por exemplo, para lamina de

aglomerado ou compensado), metais e tecidos de ligagao para borracha (por exemplo,
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pneus de borracha), meios de filtragem, isolamento dielétrico, isolamento térmico e
como uma resina em materiais compaositos (por exemplo, fibra de vidro e fibra de car-
bono, etc.)

1. Dispositivos ultracapacitores

[00213]0s EDLCs utilizam eletrodos imersos em uma solucdo de eletrdlito
como seu elemento de armazenamento de energia. Tipicamente, um separador po-
roso imerso em e impregnado com o eletrélito assegura que os eletrodos ndao entrem
em contato um com o outro, evitando o fluxo de corrente eletrénica diretamente entre
os eletrodos. Ao mesmo tempo, o separador poroso permite que correntes idnicas
fluam através do eletrdlito entre os eletrodos em ambas as dire¢des, formando, assim,
camadas duplas de cargas nas interfaces entre os eletrodos e o eletralito.

[00214]Quando o potencial elétrico € aplicado entre um par de eletrodos de
um EDLC, os ions que existem dentro do eletrdlito sédo fixados as superficies dos ele-
trodos com carga oposta, e migram em dire¢cao aos eletrodos. Uma camada de ions
com carga oposta €, deste modo, criada e mantida proxima a cada superficie do ele-
trodo. A energia elétrica € armazenada nas camadas de separagcao de carga entre
estas camadas iénicas e as camadas de carga das superficies de eletrodo correspon-
dentes. De fato, as camadas de separagcao de carga se comporta essencialmente
como capacitores eletrostaticos. A energia eletrostatica também pode ser armazenada
nos EDLCS através da orientagao e alinhamento de moléculas da solucao eletrolitica
sob a influéncia do campo elétrico induzido pelo potencial. Este modo de armazena-
mento de energia, no entanto, é secundario.

[00215]0s EDLCS que compreendem o material de carbono sintético ultra-
puro, por exemplo, o material de carbono amorfo sintético ultrapuro, podem ser em-
pregados em diversas dispositivos eletrbnicos onde a alta poténcia € desejada. Con-
sequentemente, em uma modalidade, € fornecido um eletrodo que compreende os

materiais de carbono sintéticos ultrapuros. Em outra modalidade, é fornecido um
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eletrodo que compreende materiais de carbono amorfos sintéticos ultrapuros. Em uma
modalidade adicional, o eletrodo compreende o material de carbono sintético ultrapuro
ativado, por exemplo, o material de carbono amorfo ativado sintético ultrapuro. Em
uma modalidade adicional, é fornecido um ultracapacitor que compreende um eletrodo
que compreende os materiais de carbono sintéticos ultrapuros. Em uma modalidade
adicional do mencionado anteriormente, o material de carbono sintético ultrapuro con-
siste em um material de carbono amorfo sintético ultrapuro, por exemplo, um material
de carbono amorfo ativado sintético ultrapuro.

[00216]0Os materiais de carbono apresentados encontram utilidade em inime-
ros dispositivos eletrénicos, por exemplo, dispositivos sem fio para o consumidor e
comerciais, tais como cameras fotograficas digitais, PCs do tipo notebook, dispositivos
meédicos, dispositivos de rastreamento de local, dispositivos automotivos, dispositivos
de compact flash, telefones méveis, cartdbes PCMCIA, dispositivos portateis e tocado-
res de musica digital. Os ultracapacitores também sdo empregados em equipamentos
pesados, tais como: escavadores e outros equipamentos de movimento de terra, em-
pilhadeiras, caminhdes de lixo, guindastes para portos e construgao e sistemas de
transporte, tais como 6nibus, automoveis e trens.

[00217]Em uma modalidade, um dispositivo ultracapacitor que compreende o
material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultra-
puro compreende uma poténcia gravimétrica de ao menos 10 W/g, ao menos 15 W/g,
ao menos 20 W/g, ao menos 25 W/g, ao menos 30 W/g ou ao menos 35 W/g. Em
outra modalidade, um dispositivo ultracapacitor que compreende o material de car-
bono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende
uma poténcia volumétrica de ao menos 5 W/cc, ao menos 10 W/cc, ao menos 15 W/cc
ou ao menos 20 W/cc. Em outra modalidade, um dispositivo ultracapacitor que com-
preende o material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sin-

tético ultrapuro compreende uma energia gravimétrica de ao menos 2,5 Wh/kg, ao
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menos 5,0 Wh/kg, ao menos 7,5 Wh/kg, ao menos 10 Wh/kg, ao menos 12,5 Wh/kg,
ao menos 15,0 Wh/kg, ao menos 17,5. Wh/kg, ao menos 20,0 Wh/kg, ao menos 22,5
wh/kg ou ao menos 25,0 Wh/kg. Em outra modalidade, um dispositivo ultracapacitor
que compreende o carbono ativado sintético ultrapuro compreende uma energia volu-
métrica de ao menos 1,5 Wh/litro, ao menos 3,0 Wh/litro, ao menos 5,0 Wh/litro, ao
menos 7,5 Wh/litro, ao menos 10,0 Wh/litro, ao menos 12,5 Wh/litro, ao menos 15
Whllitro, ao menos 17,5 Wh/litro ou ao menos 20,0 Wh/litro.

[00218]Em algumas modalidades do mencionado anteriormente, a poténcia
gravimétrica, poténcia volumeétrica, energia gravimétrica e energia volumétrica de um
dispositivo ultracapacitor que compreende o material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro sao medidas por meio da descarga de
corrente constante a partir de 2,7 V a 1,89 V que emprega uma solucdo 1,0 M de
tetrafluoroborato de tetraetilaménio em eletrdlito de acetonitrila (1,0 M de TEATFB em
AN) e uma constante de tempo de 0,5 segundos.

[00219]Em uma modalidade, um dispositivo ultracapacitor que compreende o
material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultra-
puro compreende uma poténcia gravimétrica de ao menos 25 W/g, uma poténcia vo-
lumétrica de ao menos 10,0 W/cc, uma energia gravimétrica de ao menos 5,0 Wh/kg
e uma energia volumétrica de ao menos 3,0 Wh/L.

[00220]Em outra modalidade, um dispositivo ultracapacitor que compreende
o material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ul-
trapuro compreende uma poténcia gravimétrica de ao menos 15 W/g, uma poténcia
volumétrica de ao menos 10,0 W/cc, uma energia gravimétrica de ao menos 20,0
Wh/kg e uma energia volumétrica de ao menos 12,5 Wh/L.

[00221]Em uma modalidade, um dispositivo ultracapacitor que compreende o
material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultra-

puro compreende uma capacitancia gravimétrica de ao menos 15 F/g, ao menos 20
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F/g, ao menos 25 F/g, ao menos 30 F/g ou ao menos 35 F/g. Em outra modalidade,
um dispositivo ultracapacitor que compreende o material de carbono sintético ultra-
puro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro compreende uma capacitancia
volumétrica de ao menos 10 F/cc, ao menos 15 F/cc, ao menos 18 F/cc, ao menos 20
F/cc, ao menos 22F/cc ou ao menos 25 F/cc. Em algumas modalidades do mencio-
nado anteriormente, a capacitancia gravimétrica e a capacitancia volumétrica sdo me-
didas por meio da descarga de corrente constante a partir de 2,7 V a 0,1 V com uma
constante de tempo de 5 segundos e que emprega uma solucao 1,8M de tetrafluoro-
borato de tetraetiiaménio em eletrdlito de acetonitrila (1,8 M de TEATFB em AN) e
uma densidade de corrente de 0,5 A/g, 1,0 A/g, 4,0 A/g ou 8,0 A/g.

[00222]Em uma modalidade, a presente descricdo fornece ultracapacitores
que compreendem um material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono
amorfo sintético ultrapuro, conforme apresentado no presente documento, em que a
porcentagem de diminuigdo na capacitancia original (isto €, a capacitancia antes de
ser submetida a retengao de voltagem) do ultracapacitor que compreende um material
de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro apos
o periodo de retencéo de voltagem € menor do que a porcentagem de diminuigao na
capacitancia original de um ultracapacitor que compreende os materiais de carbono
conhecidos. Em uma modalidade, a porcentagem de capacitancia original restante
para um ultracapacitor que compreende um material de carbono sintético ultrapuro ou
material de carbono amorfo sintético ultrapuro apds a retencéo de voltagem a 2,7 V
por 24 horas a 65 °C é de ao menos 90%, ao menos 80%, ao menos 70%, ao menos
60%, ao menos 50%, ao menos 40%, ao menos 30% ao menos 20% ou ao menos
10%. Em modalidades adicionais do mencionado anteriormente, a porcentagem da
capacitancia original restante apds o periodo de retengao de voltagem é medida em
uma densidade de corrente de 0,5 A/g, 1 A/g, 4 A/g ou 8 A/g.

[00223]Em outra modalidade, a presente descricao fornece ultracapacitores
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que compreendem um material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono
amorfo sintético ultrapuro, conforme apresentado no presente documento, em que a
porcentagem de diminuigdo na capacitancia original do ultracapacitor que compre-
ende um material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sinté-
tico ultrapuro apés o ciclo de voltagem repetido € menor do que a porcentagem de
diminuigdo na capacitancia original de um ultracapacitor que compreende os materiais
de carbono conhecidos submetidos as mesmas condigbes. Por exemplo, em uma mo-
dalidade, a porcentagem da capacitancia original restante para um ultracapacitor que
compreende um material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo
sintético ultrapuro € maior do que a porcentagem de capacitancia original restante
para um ultracapacitor que compreende os materiais de carbono conhecidos apos
1000, 2000, 4000, 6000, 8000 ou 1000 eventos de ciclo de voltagem que compreen-
dem ciclo entre 2 V e 1V em uma densidade de corrente de 4 A/g. Em outra modali-
dade, a porcentagem de capacitancia original restante para um ultracapacitor que
compreende um material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo
sintético ultrapuro apés 1000, 2000, 4000, 6000, 8000, ou 1000 eventos de ciclo de
voltagem que compreendem ciclo entre 2 V e 1V em uma densidade de corrente de 4
Alg, é de ao menos 90%, ao menos 80%, ao menos 70%, ao menos 60%, ao menos
50%, ao menos 40%, ao menos 30% ao menos 20% ou ao menos 10%.
[00224]Conforme observado acima, o material de carbono sintético ultrapuro
e o material de carbono amorfo sintético ultrapuro podem ser incorporados em dispo-
sitivos ultracapacitores. Em algumas modalidades, o material de carbono sintético ul-
trapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro sdo moidos a um tamanho
de particula médio de cerca de 10 microns com o uso de um moinho a jato Labomill
que opera em uma atmosfera de nitrogénio. Sem se ater a teoria, acredita-se que este
tamanho de particula fino otimize a condutividade de particula para particula, assim

como possibilita a produgdo de eletrodos de lamina muito fina. O moinho a jato
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essencialmente esfrega o carbono contra si mesmo ao girar o mesmo dentro de uma
camara em formato de disco propulsionada por nitrogénio de alta pressdo. A medida
que as particulas maiores sao alimentadas, a forga centrifuga empurra-as para fora
da camara; a medida que se esfregam umas contra as outras, as particulas migram
em direcado ao centro onde eventualmente saem da camara de trituragdo, uma vez
que tém alcancado as dimensdes adequadas.

[00225]Em modalidades adicionais, apdés a moagem a jato, o carbono é mis-
turado com um aglutinante de Teflon fibroso (3% em peso) para manter as particulas
em conjunto em uma lamina. A mistura de carbono e Teflon € amassada até que uma
consisténcia uniforme seja alcangada. Entao, a mistura é laminada em laminas com o
uso de um molde de cilindros de alta pressao que resulta em uma espessura final de
50 microns. Estes eletrodos sao perfurados em discos e aquecidos a 195 °C sob uma
atmosfera de argdnio seco para remover a agua e/ou outros contaminantes aerotrans-
portados. Os eletrodos sdo pesados e suas dimensdes medidas com o uso de cali-
bradores.

[00226]0s eletrodos de carbono dos EDLCs sdo umedecidos com uma solu-
cao de eletrdlito adequada. Os exemplos de solventes para o uso em solugdes de
eletrdlito para o uso nos dispositivos do presente pedido incluem, mas nio se limitam
a, carbonato de propileno, carbonato de etileno, carbonato de butileno, carbonato de
dimetila, metil etil carbonato, carbonato de dietila, sulfolano, metilsulfolano e acetoni-
trila. Tais solventes sdo geralmente misturados com soluto, que inclui, sais de tetral-
quilamoénio, tais como TEATFB (tetrafluoroborato de tetraetilaménio); TEMATFB (te-
trafluoroborato de tri-etil,metilaménio); EMITFB (tetrafluoroborato de 1-etil-3-metilimi-
dazolio), sais a base de tetrametilamonio ou trietilamdnio. Adicionalmente, o eletrélito
pode consistir em acido a base de agua ou eletrélito de base, tal como acido sulfurico
brando ou hidroxido de potassio.

[00227]Em algumas modalidades, os eletrodos sdo umedecidos com uma
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solugao 1,0 M de tetrafluoroborato de tetraetilaménio em eletrdlito de acetonitrila (1,0
M de TEATFB em AN). Em outras modalidades, os eletrodos sdo umedecidos com
uma solucao 1,0 M de eletrdlito de tetrafluoroborato de tetraetilamdnio em carbonato
de propileno (1,0 M de TEATFB em PC). Estes sao os eletrélitos comuns usados tanto
na pesquisa como na industria e sao considerados padrao para a avaliagcdo do de-
sempenho do dispositivo. Em outras modalidades, os capacitores simétricos de car-
bono-carbono (C-C) sdo montados sob uma atmosfera inerte, por exemplo, em uma
caixa de luvas de argbnio, e uma membrana porosa NKK de 30 micron de espessura
serve como o separador. Uma vez montados, as amostras podem ser ensopadas no
eletrdlito por 20 minutos ou mais, dependendo da porosidade da amostra.

[00228]Em algumas modalidades, a capacitancia e a saida de energia sao
medidas com o uso de voltametria ciclica (CV), cronopotenciometria (CP) e espectros-
copia de impedancia em diversas voltagens (faixas a partir de 1,0 a 2,5 V de voltagem
maxima) e niveis de corrente (a partir de 1-10 mA) em uma estagao de trabalho ele-
troquimico VMP3 bioldégico. Nesta modalidade, a capacitancia pode ser calculada a

partir da curva de descarga do potenciograma com o uso da férmula:
I x At

Equacéo 1 AV

onde | é a corrente (A) e AV é a queda de voltagem, At é a diferenga de tempo.
Devido ao fato de que nesta modalidade o capacitor de teste consiste em um eletrodo
de carbono-carbono (C-C) simétrico, a capacitancia especifica € determinada a partir
de:

Equacao 2Cs = 2C/me

onde me € a massa de um unico eletrodo. A energia e poténcia especifica
podem ser determinadas com o uso de:

A 2
B, - 1 OV

Equacgéo 3 4 m
Equacao 4Ps = Es/4AESR

onde C é a capacitancia medida, Vmax é a voltagem de teste maxima e ESR
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é a resisténcia de série equivalente obtida a partir da queda de voltagem no inicio da
descarga. A ESR pode ser alternadamente derivada a partir da espectroscopia de
impedancia.

2. Baterias

[00229]0s materiais de carbono apresentados também encontram utilidade
como eletrodos em inumeros tipos de baterias. Tal bateria consiste na bateria de ar
de metal, por exemplo, baterias de ar de litio. As baterias de ar de litio compreendem
geralmente um eletrdlito interposto entre os eletrodos positivos e os eletrodos negati-
vos. O eletrodo positivo compreende geralmente um composto de litio, tal como éxido
de litio ou peroxido de litio e serve para oxidar ou reduzir o oxigénio. O eletrodo nega-
tivo compreende geralmente uma substancia carbonacea que absorve e libera ions
de litio. Como com os supercapacitores, espera-se que as baterias, tais como, as ba-
terias de ar de litio, que compreendem materiais de carbono de pureza maior sejam
superiores as baterias que compreendem os materiais de carbono conhecidos. Con-
sequentemente, em uma modalidade, a presente invengao fornece uma bateria de ar
de metal, por exemplo, uma bateria de ar de litio, que compreende um material de
carbono sintético ultrapuro ou material de carbono amorfo sintético ultrapuro conforme
apresentado no presente documento.

[00230]Também se espera que as inumeras outras baterias, por exemplo, ba-
terias de zinco-carbono, baterias de litio/carbono, baterias de acido-chumbo, e simila-
res, se desempenhem melhor com os materiais de carbono de pureza maior. Um ele-
mento versado na técnica ira reconhecer que outros tipos especificos de baterias con-
tendo carbono irdo se beneficiar do carbono de pureza maior. Consequentemente, em
outra modalidade, a presente invencgao fornece uma bateria, em particular, uma bate-
ria de zinco/carbono, uma bateria de litio/carbono ou uma bateria de acido-chumbo
que compreende um material de carbono sintético ultrapuro ou material de carbono

amorfo sintético ultrapuro conforme apresentado no presente documento.
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EXEMPLOS

[00231]Os géis de polimero ultrapuros, criogéis, criogéis pirolisados e materi-
ais de carbono amorfos sintéticos ultrapuros, apresentados nos seguintes exemplos,
foram preparados de acordo com os métodos apresentados no presente documento.
Os produtos quimicos foram obtidos a partir de fontes comerciais em pureza de grau
de reagente ou melhor e foram usados conforme recebido a partir do fornecedor sem
purificagao adicional.

[00232]Exceto onde indicado em contrario, as seguintes condi¢des foram ge-
ralmente empregadas. O composto fendlico e aldeido foram reagidos na presencga de
um catalisador em um sistema de solvente binario. A razao molar do composto feno-
lico para aldeido foi tipicamente de 0,5 a 1. A reagéao foi deixada para incubada em
uma ampola de vidro vedada a 90 °C por ao menos 24 horas ou até que a gelificacao
fosse completa. O hidrogel de polimero ultrapuro resultante continha agua, mas ne-
nhum solvente organico; e nao foi submetido a troca de solvente de agua por um
solvente organico, tal como t-butanol. O mondlito de hidrogel de polimero ultrapuro foi,
entao, fisicamente rompido, por exemplo, por meio de moagem, para formar particulas
de hidrogel de polimero ultrapuro que tém um didmetro médio de menos que cerca de
30 mm. Exceto onde indicado em contrario, as particulas foram, entdo, rapidamente
congeladas, geralmente por meio de imersdo em um fluido frio (por exemplo, nitrogé-
nio liquido ou etanol/gelo seco) e liofilizadas. Geralmente, a prateleira do liofilizador
foi pré-resfriada a -50 °C antes do carregamento de uma bandeja contendo as conge-
ladas particulas de hidrogel de polimero ultrapuro sobre a prateleira do liofilizador. A
pressao da camara para a liofilizacao se situou tipicamente na faixa de 50 a 1000
mTorr e a temperatura da prateleira se situou na faixa de +10 a +25 °C. Alternativa-
mente, a temperatura da prateleira pode ser ajustada mais baixa, por exemplo, na
faixa de 0 a +10 °C. Alternativamente, a temperatura da prateleira pode ser ajustada

mais alta, por exemplo, na faixa de 25 a +40 °C.
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[00233]O hidrogel de polimero ultrapuro seco foi tipicamente pirolisado por
meio do aquecimento em uma atmosfera de nitrogénio em temperaturas que se situam
em uma faixa a partir de 800 a 1200 °C por um periodo de tempo conforme especifi-
cado nos exemplos. As condi¢cdes de ativagao compreenderam geralmente o aqueci-
mento de um hidrogel de polimero ultrapuro pirolisado em uma atmosfera de CO2 em
temperaturas que se situam em uma faixa a partir de 900 a 1000 °C por um periodo
de tempo conforme especificado nos exemplos. As condigdes especificas de pirdlise
e ativagao foram conforme descrito nos seguintes exemplos.

Exemplo 1

Producgao de géis RF a partir da solugao de acido acético a 100%

[00234]Uma série de géis RF foi feita a partir de acido acético “puro” (isto &,
anidro). Trés amostras foram produzidas com niveis variados de carbonato de amonio
(como “catalisador”): nenhum, ~100 e ~25 R/C. Estas amostras foram esmagadas
com as maos para criar particulas, congeladas por meio de imersdo em nitrogénio
liquido e liofilizadas. Um sumario destas formulacdes e suas areas de superficie es-
pecificas € apresentado na tabela 1. Todas as trés amostras eram monoliticas e de
cor laranja. A intensidade da cor foi maior para aquelas amostras que contém carbo-
nato de amdnio. A area de superficie especifica das trés amostras foram entre 597 e
644 m2/g.

[00235]A Figura 1 apresenta o volume de poro crescente versus largura de
poro para estas amostras. A amostra preparado sem catalisador tinha um tamanho de
poro médio DFT de cerca de 185 A, com um pico amplo entre cerca de 100 e 1000 A,
e um pico secundario em cerca de 14 A (e era relativamente desprovida de volume de
poro intercalado). Em contrapartida, a medida que catalisador foi adicionado, o pico
amplo principal demonstrou um deslocamento na distribuicdo em dire¢ao a larguras
de poro menores (também houve um pico secundario em cerca de 12 a 16 A). O ta-

manho de poro médio DFT para as amostras que contém cerca de 100 e cerca de 25
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R/C de carbonato de aménio foi de cerca de 78 A e 45 A, respectivamente. De forma
interessante, estas ultimas amostras eram relativamente desprovidas de poros acima
de 300 A.

Tabela 1

Sumario de géis produzidos a partir da solugao de acido acético a 100% (ne-

nhuma agua adicionado antes da adicdo de formaldeido)

Amostra R/S |R/IC |pH fi- | Condigdes de | Area de superficie especifica
nal gelificagao de gel seco (m2/g)

003-113-2 | 0,3 | 2,0 ON@ 90°C | 644

003-113-3 | 0,3 |95 1,9 597

003-113-4 | 0,3 |25 2,1 605

Abreviagdes: R/S = razao de resorcinol para solvente (em g/mL); R/C = razao
de resorcinol para catalisador (em g/g); O/N = de um dia para o outro, tipicamente,
cerca de 18 horas.

Exemplo 2

Producdo de géis RF a partir de Solucdo de Acido acético:Agua (vol:vol) de

[00236]Com a finalidade de examinar o efeito da adicdo de uma pequena
quantidade de agua no sistema, uma série de géis RF foram produzidos a partir de
um solvente misturado de acido acético:agua em uma razao de 90:10 de vol:vol (antes
da adigao de formaldeido). Trés amostras foram produzidas com niveis variados de
carbonato de aménio: nenhum, ~100 e ~25 R/C. Estas amostras foram esmagadas
com as maos para criar particulas, congeladas por meio de imersdo em nitrogénio
liquido e liofilizadas.

[00237]Um sumario destas formulagbes e suas areas de superficie especifi-
cas sao apresentados na Tabela 2. Todas as trés amostras eram monoliticas e de cor

laranja. A intensidade da cor foi maior para aquelas amostras que contém carbonato
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de amodnio. A area de superficie especifica das trés amostras foi entre 586 e 653 m2/g.

[00238]A Figura 2 apresenta o volume de poro crescente versus largura de
poro para estas amostras. A amostra preparada sem catalisador teve um tamanho de
poro médio DFT de cerca de 160 A, com um pico amplo entre cerca de 100 e 1000 A
e picos secundarios em cerca de 11 A e 13 A (e era relativamente desprovida de
volume de poro intercalado). Em contrapartida, a medida que o catalisador foi adicio-
nado, o pico amplo principal demonstrou um deslocamento na distribuicdo em dire¢ao
a larguras de poro menores (também houve picos secundarios sobre a faixa de cerca
de 12 A a 15 A). O tamanho de poro médio DFT para as amostras que contém cerca
de 100 e cerca de 25 R/C de carbonato de aménio foi de cerca de 59 A e 39 A, res-
pectivamente. Em geral, as tendéncia para as amostras de acido acético:agua 90:10
foram similares aquelas observadas para o caso onde o resorcinol foi inicialmente
dissolvido em acido acético a 100% discutido acima.

Tabela 2

Sumario de géis RF produzidos a partir da solugao de acido acético:agua

50:50 (vol:vol) (antes da adicao de formaldeido)

Amostra R/S |R/C |pH fi- | Condicdes de | Area de superficie especi-
nal gelificacao fica de gel seco (m2/g)

003-113-6 |0,3 | 1,3 O/N@ 90 °C 653

003-113-7 | 0,3 [ 100 [1,9 599

003-113-8 | 0,3 |25 21 586

Abreviagdes: R/S = razao de resorcinol para solvente (em g/mL); R/C = razao
de resorcinol para catalisador (em g/g); O/N = de um dia para o outro, tipicamente,
cerca de 18 horas.

Exemplo 3

Producdo de géis RF a partir da solucdo de Acido acético:Agua 50:50 (vol:vol)
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[00239]Para examinar adicionalmente o efeito da ado¢ao de agua, uma série
de géis RF foram produzidos a partir de acido acético:agua 50:50 (antes da adicao de
formaldeido). Trés amostras foram produzidas com niveis variados de carbonato de
amonio: nenhum, ~100 e ~25 R/C. Uma quarta amostra foi feita com a adicao de ace-
tato de aménio em uma raz&o de ~ 25 R/C. Estas amostras foram esmagadas com as
maos para criar particulas, congeladas por meio de imersdo em nitrogénio liquido e
liofilizadas.

[00240]Um sumario destas formulagbes e suas areas de superficie especifi-
cas sao apresentados na Tabela 3. Todas as quatro amostras eram monoliticas e de
cor laranja. A intensidade da cor foi maior para aquelas amostras que contém carbo-
nato de aménio ou acetato de aménio. A area de superficie especifica das quatro
amostras foi entre 560 e 693 m2/g.

[00241]A Figura 3 apresenta o volume de poro crescente versus largura de
poro para estas amostras. A amostra preparada sem catalisador teve um tamanho de
poro médio DFT de cerca de 193 A, com um pico amplo entre cerca de 100 e 1000 A
e um pico secundario em cerca de 14 A (e era relativamente desprovida de volume de
poro intercalado). Em contrapartida, a medida que o catalisador foi adicionado, o pico
amplo principal demonstrou um deslocamento na distribuicdo em dire¢ao a larguras
de poro menores (também houve um pico secundario em cerca de 10 A a 14 A). O
tamanho de poro médio DFT para as amostras que contém cerca de 100 e cerca de
25 R/C de carbonato de aménio foi de cerca de 79 A e 32 A, respectivamente. O
tamanho de poro médio DFT para a amostra que contém cerca de 25 R/C de acetato
de aménio foi de cerca de 33 A. Em geral, as tendéncias para as amostras de acido
aceético:agua 50:50 foram similares aquelas observadas para o caso onde o resorcinol
foi inicialmente dissolvido em acido acético a 100% ou acido acético:agua 90:10, con-
forme discutido acima.

Tabela 3
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Sumario de géis RF produzidos a partir da solugao de acido acético:agua

50:50 (vol:vol) (antes da adicdo de formaldeido)

Amostra R/S | R/IC |pH fi- | Condigdes de | Area de superficie especifica
nal gelificacao de gel seco (m2/g)

003-117-1 | 0,3 | 1,4 O/N @ 90 °C | 693+27

003-117-2 | 0,3 |95 2,0 663123

003-117-3 | 0,3 |25 2,5 600+40

003-117-4 | 0,3 |24 2,4 560

(Acetato

de amo-

nio)

Abreviagdes: R/S = razao de resorcinol para solvente (em g/mL); R/C = razao
de resorcinol para catalisador (em g/g); O/N = de um dia para o outro, neste caso, as
amostras adicionais foram incubadas por um dia adicional, resultando em um tempo
total de cerca de 36 h. Onde as areas de superficie especificas sdo dadas como desvio
padrao e médio, os valores sao calculados a partir de dois pontos de dados.

Exemplo 4

Producao de géis RF a partir da solucdo de Acido acético:Agua 25:75 (vol:vol)

[00242]O seguinte sistema foi compreendido predominantemente de agua,
especificamente, acido acético:agua 25:75 (antes da adicdo de formaldeido). Trés
amostras foram produzidas com niveis variados de carbonato de amdnio: nenhum,
~100 e ~25 R/C. Uma quarta amostra foi feita com a adi¢cao de acetato de amébnio em
uma razao de ~ 25 R/C. Estas amostras foram esmagadas com as maos para criar
particulas, congeladas por meio de imersao em nitrogénio liquido e liofilizadas.

[00243]Um sumario destas formulagbes e suas areas de superficie especifi-
cas sao apresentados na Tabela 4. As amostras adicionais que foram produzidas com

acetato de amonio em razoes de R/C menores de 10:1 e 1:1 também sdo incluidas na
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tabela. A amostra preparada na auséncia de catalisador era de cor laranja clara e,
apo6s a secagem, o criogel tinha uma area de superficie especifica de cerca de 340
m2/g. Aquelas amostras que contém carbonato de aménio ou acetato de aménio eram
de cor mais escura (em particular, para as amostras de 100 R/C) e também pareceram
menos turvas em natureza. No entanto, a amostra produzida no nivel de acetato de
amonio maior, isto €, R/C 1:1 foi muito semelhante a argila e umido em consisténcia,
e exibiu uma area de superficie extremamente baixa. Comparado com o criogel nesta
série desprovida de catalisador, aqueles contendo carbonato de sédio ou acetato de
sodio em R/C de 25:1 a 100:1 tiveram uma area de superficie especifica muito maior
acima de 700 m2/g. As amostras preparadas com acetato de aménio em R/C de 10 e
1 produziram uma area de superficie menor de cerca de 427 m2/g e 3,4 m2/g, respec-
tivamente.

[00244]A Figura 4 apresenta o volume de poro crescente versus largura de
poro para algumas destas amostras. A amostra preparada sem catalisador teve um
pico amplo entre cerca de 100 e acima de 1000 A com volume de poro crescente
substancial acima da largura de poro de 1000 A, e um pico secundario em cerca de
13 A, e uma largura de poro média de absorg¢ao BHJ foi de 193 A. A adi¢éo de cerca
de 100 R/C de carbonato de amdnio deslocou a distribuigao significantemente, em-
bora o tamanho de poro médio de absor¢cao de DFT fosse similar aquele observado
sem o catalisador (cerca de 200 A). As amostras contendo cerca de 25 R/C de carbo-
nato de aménio ou acetato de amoénio exibiu um deslocamento na distribuicdo em
direcao a larguras de poro menores, resultando em tamanho de poro médio DFT de
cerca de 92 A e 104 A, respectivamente. Todas as amostras exibiu picos em volume
de poro crescente sobre a faixa de largura de poro de cerca de 12 a 16 A.

Tabela 4

Sumario de géis RF produzidos a partir da solugado de acido acético:agua

25:75 (vol:vol) (antes da adi¢cao de formaldeido)
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Amostra R/S |R/C | pH fi- | Condicdes de | Area de superficie especifica
nal gelificagao de gel seco (m?/g)

003-118-1 | 0,3 | 2,3 O/N@90°C | 469

003-118-2 | 0,3 |97 29 722

003-118-3 | 0,3 |25 3,3 724

003-118-4 | 0,3 |24 3,1 728

(Acetato

de amb-

nio)

003-127-3 | 0,3 |10 3,5 427

(Acetato

de amo-

nio)

003-127-4 | 0,3 |1 3,9 3,4

(Acetato

de amo-

nio)

Abreviagdes: R/S = razao de resorcinol para solvente (em g/mL); R/C = razéo
de resorcinol para catalisador (em g/g); O/N = de um dia para o outro, tipicamente,
cerca de 18 horas.

Exemplo 5

Producdo de géis RF a partir da solucdo de Acido acético:Agua 10:90 (vol:vol)

[00245]Uma série analoga de amostras foi preparada em acido acético:agua
10:90 (antes da adigédo de formaldeido). Trés amostras foram produzidas com niveis
variados de carbonato de aménio: nenhum, ~100 e ~25 R/C. Uma quarta amostra foi
feita com a adicao de acetato de ambnio em uma razéo de ~ 25 R/C. Estas amostras

foram esmagadas com as méaos para criar particulas, congeladas por meio de imersao
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em nitrogénio liquido e liofilizadas.

[00246]Um sumario destas formulacdes e suas areas de superficie especifi-
cas sao apresentados na tabela 5. A amostra preparada nesta série sem catalisador
foi visualmente um pouco monolitica, mas muito semelhante a argila e umida em con-
sisténcia, e de cor laranja muito clara. Sob a secagem, o material exibiu uma area de
superficie extremamente baixa de < 1 m2/g. As amostras com sais de amodnio eram
de cor mais escura e pareceram menos turvas. Estas amostras também exibiram uma
area de superficie especifica muito maior no criogel. Além disso, houve uma tendéncia
para o aumento da area de superficie especifica para os niveis maiores de sais de
amonio.

[00247]A Figura 5 apresenta o volume de poro crescente versus largura de
poro para as amostras a partir desta série que incluiu um sal de aménio. A distribuicao
para todas as trés amostras foi similar, com uma tendéncia em dire¢gdo a um desloca-
mento muito menor na distribuicido na presenca de quantidade maior de catalisador.
Especificamente, na presencga de carbonato de aménio R/C 100:1, a largura de poro
média de absorcdo de BHJ foi de 338 A, comparado com 187 A e 201 A na presenca
de R/C 25:1 de carbonato de amébnio e acetato de amdnio, respectivamente.

Tabela 5

Sumario de géis RF produzidos a partir da solugao de acido acético:agua

10:90 (vol:vol) (antes da adicédo de formaldeido)

Amostra R/S | R/C | pH fi- | Condigcdes Area de superficie especifica
nal de gelifica- | de gel seco (m2/g)

cao

003-116-3 | 0,3 | 2,2 ON@90°C |05

003-116-1 [ 0,3 |99 2,9 327+10

003-116-2 | 0,3 |25 3,6 429

03-116-4 (0,3 |24 3,2 539+175
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Abreviagdes: R/S = razao de resorcinol para solvente (em g/mL); R/C = razéo
de resorcinol para catalisador (em g/g); O/N = de um dia para o outro, tipicamente,
cerca de 18 h.

Exemplo 6

Producdo de géis RF a partir da solucdo de Acido acético:Agua 1:99 (vol:vol)

[00248]Mais outra razdo menor de acido acético para agua foi estudada, ou
seja, 1:99 (antes da adi¢cao de formaldeido). Trés amostras foram produzidas com niveis
variados de carbonato de aménio: nenhum, ~100 e ~25 R/C. Uma quarta amostra foi feita
com a adi¢ao de acetato de aménio em uma razao de ~ 25 R/C. Estas amostras foram
esmagadas com as maos para criar particulas, congeladas por meio de imersao em
nitrogénio liquido e liofilizadas.

[00249]Um sumario destas formulagdes e suas areas de superficie especificas
s&o apresentados na tabela 6. Todas as amostras foram semelhantes a argila e umi-
das em consisténcia. A amostra preparada sem catalisador exibiu uma area de super-
ficie extremamente baixa de 1,5 m2/g. Comparado com as amostras produzidas em
quantidades maiores de acido acético, as amostras nesta série eram geralmente de
cor laranja clara e de natureza turva. As amostras onde um sal de aménio foi adicio-
nado exibiram area de superficie especifica moderadamente alta, na faixa de 140 a
278 m?/g, mas geralmente menor do que os valores obtidos para as amostras prepa-
radas em teor de acido acético maior.

Tabela 6

Sumario de géis RF produzidos a partir da solugéo de acido acético:agua 1:99

(vol:vol) (antes da adigao de formaldeido)

Amostra R/S | R/IC | pH fi- | Condicbes Area de superficie especifica
nal de gelifica- | de gel seco (m?/g)
cao

003-119-1 [0,3 | 29 ON@90°C |15
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003-119-2 | 0,3 [ 101 |4.3 210
003-119-3 [ 0,3 |25 5,0 140
03-119-4 (0,3 |24 4.3 278

Abreviagdes: R/S = razao de resorcinol para solvente (em g/mL); R/C = razéo
de resorcinol para catalisador (em g/g); O/N = de um dia para o outro, tipicamente,
cerca de 18 horas.

Exemplo 7

Relacéo entre caracteristicas de pH e superficie para diversos géis RF

[00250]Uma grafico da area de superficie especifica versus pH para todas as
amostras é apresentado na Figura 6. Conforme pode ser observado, houve uma ten-
déncia geral em diregcdo a area de superficie especifica maior a medida que o pH
diminui. No entanto, as exceg¢des notaveis sao as amostras 003-116-3 e 003-119-1
(as quais consistem em materiais produzidos a partir dos dois teores de acido acético
menores estudados e ndo contém quaisquer sais de aménio), e a amostra 003-127-4
(a qual foi produzida a partir do acido acético a 25% e a quantidade maior de acetato
de aménio estudada, R/C=1). Um grafico similar de pH versus largura de poro média
de absorcado de DFT nao reflete qualquer tendéncia discernivel. Portanto, o pH sozi-
nho nao parece consistir em uma variavel de controle para o ajuste da distribuicao de
largura de poro no gel de polimero ultrapuro RF, e precisa ser considerado junto com
a quantidade (e tipo) de catalisador adicionado, neste caso, sais de amoénio basicos,
especificamente, carbonato ou acetato.

Exemplo 8
Producdo de géis RF a partir de Acido acético:Aqua 25:75 e Razdo RS de 0,6

[00251]A tabela 7 apresenta os dados para géis de polimero ultrapuros RF
que foram produzidos a partir de acido acético:agua25:75, e neste caso, a RS é rela-
tivamente alta, ou seja, 0,6. As amostras nesta série eram duras e monoliticas e as

amostras com sais de aménio exibiram area de superficie especifica notavelmente
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maior (591 a 612 m?/g) comparada com o gel de polimero ultrapuro correspondente
sem qualquer sal de amonio (area de superficie especifica de 271 m?/g).

Tabela 7

Sumario de géis RF produzidos a partir da solugéo de acido acético:agua

25:75 (vol:vol) (antes da adigédo de formaldeido), e RS =0,6

Amostra R/S | R/C | pH fi- | Condigcdes Area de superficie especifica
nal de gelifica- | de gel seco (m?/g)
cao
006-048-1 | 0,6 | 2,9 72 h 271
006-048-2 | 0,6 | 100 |3,6 @ 90 °C 612
006-048-3 | 0,6 |25 4,1 595
006-048-4 10,6 |25 3,9 591

Abreviagdes: R/S = razao de resorcinol para solvente (em g/mL); R/C = razao
de resorcinol para catalisador (em g/g).

Exemplo 9

Pirdlise de géis de polimero ultrapuros RF

[00252]0ito amostras a partir daquelas discutidas acima foram pirolisadas. Os
detalhes destas amostras sao fornecidas na Tabela 8. Todas as amostras na tabela
foram pirolisadas através de incubacgao a 900 °C por um tempo de permanéncia de 60
min. A perda de peso sob pirdlise foi de 53+3%. Em geral, a area de superficie espe-
cifica do gel pirolisado foi similar aquela do gel de polimero ultrapuro seco antes da
pirdlise.

Tabela 8

Sumario de amostras pirolisadas

Amostra Area de superficie | Perda de | Area de superficie espe-

especifica de gel | peso sob pi- | cifica de gel pirolisado

seco (m?/g) rolise (%) (m?/g)
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003-116-4 PC | 539+179 56 743
003-117-1 PC | 693+27 57 697
003-117-2 PC | 663+23 57 699
003-117-3 PC | 600+40 56 548
003-117-4 PC | 560 56 573
003-118-2 PC | 722 52 705124
003-118-3PC | 724 52 702
003-118-4 PC | 728 51 689+24

[00253]A distribuicdo de tamanho de poro no gel pirolisado foi relacionada
aquela para o gel de polimero ultrapuro seco antes da pirdlise. Especificamente,
houve uma tendéncia em direcdo a um deslocamento no volume de poro crescente
versus largura de poro em diregao a larguras de poro menores. Por exemplo, a Figura
7 mostra o grafico de volume de poro crescente versus largura de poro para a amostra
003-117-2 antes (Figura 7 A) e depois (Figura 7B) da pirdlise. Pode ser observado que
a distribuicdo em geral foi similar, com um ligeiro deslocamento em dire¢éo a largura
de poro menor apds a pirdlise.

[00254]0s exemplos adicionais séo fornecidos na Figura 8, Figura 9, Figura
10 e Figura 11 para as amostras 003-117-4, 003-118-2, 003-118-3 e 003-118-4, res-
pectivamente. Em cada caso, a distribuicao de largura de poro na amostra pirolisada
(Figuras 8B, 9B, 10B e 11 B) é refletora do gel de polimero ultrapuro seco antes da
pirdlise (e ligeiramente deslocada para baixo em diregao a larguras de poro menores)
(Figuras 8A, 9A, 10A e 11A). Estes dados s&o importantes para mostrar que a ajusta-
bilidade no gel de polimero ultrapuro seco é transmitida para a ajustabilidade para o
material pirolisado.

Exemplo 10

Preparacdo de materiais de carbono ativados sintéticos ultrapuros




92/119

[00255]0O material de carbono sintético ultrapuro ativado foi preparado a partir
das amostras pirolisadas. Um sumario dos carbonos ativados sintéticos ultrapuros
produzidos é apresentado na Tabela 9. Um grafico da porcentagem de perda de peso
durante o processo de ativacao versus a area de superficie especifica é representado
na Figura 12. Conforme pode ser observado, houve uma tendéncia de aumento da
area de superficie especifica com o aumento da perda de peso de ativacdo. Houve
uma tendéncia observada que as amostras com alta area de superficie especifica no
material pirolisado tenderam a ter uma area de superficie especifica maior no carbono
ativado para uma determinada perda de peso de ativagao. Estes dados mostram que
os carbonos ativados sintéticos ultrapuros de alta area de superficie especifica podem
ser produzidos a partir das formulagoes de gel de polimero ultrapuro descritas no pre-

sente documento.

Tabela 9
Sumario de amostras de carbono ativado
Amostra Area de superfi- | Condigées de | Perda de | Area de su-
cie especifica | ativacao peso de ati- | perficie espe-
de gel pirolisado vacao (Total) | cifica de car-
(m?/g) (%) bono ativado
(m?/g)
003-116-4 AC | 743 20 min. 900 °C | 13 910
003-116-4 AC2 110 min. 900 | 87 2895
°C
003-117-1 AC | 697 90 min. 900 °C | 40 1565
003-117-3 AC | 548 45 min. 900 °C | 38 1245
003-117-3 AC2 90 min. 900 °C | 98 2906
003-117-4 AC | 573 45 min. 1000 | 41 1808
°C
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003-118-4 AC | 689+24 100 min. 900 | 25 1203
°C

003-118-4 AC2 45 min. 1000 | 83 2716
°C

[00256]Um exemplo da distribuicio de volume de poro para o carbono ativado
produzido a partir dos géis de polimero ultrapuros RF descritos no presente docu-
mento € apresentado na Figura 13. Neste caso, o carbono ativado sintético ultrapuro,
ou seja, 003-118-AC2, exibe uma distribuicao de volume de poro que é refletora da
amostra pirolisada (vide Figura 11). Estes dados sao importantes para mostrar que a
capacidade a ajustar as caracteristicas de poro e superficie no gel de polimero ultra-
puro serao transmitidas para uma capacidade de ajustar as caracteristicas nos mate-
riais de carbono ativados sintéticos ultrapuros e pirolisados ultrapuros sintéticos pro-
duzidos a partir dos géis de polimero ultrapuros.

Exemplo 11

Preparacao de gel de polimero ultrapuro seco

[00257]De acordo com os métodos apresentados no presente documento, um
gel de polimero ultrapuro foi preparado a partir de um sistema de solvente binario
compreendido de agua e acido acético (75:25), resorcinol, formaldeido, e acetato de
amoénio. O material foi, entdo, colocado em temperatura elevada para permitir a gelifi-
cacao para criar um gel de polimero ultrapuro. As particulas de gel de polimero ultra-
puro foram criadas a partir do gel de polimero ultrapuro e passadas através de uma
peneira de malha de 4750 microns, e as ditas particulas de gel de polimero ultrapuro
foram congeladas por meio de imersao em nitrogénio liquido, e carregadas em uma
bandeja de liofilizagdo em um carregamento de 3 a 7 g/polegada quadrada (g/6,45
cm2) e liofilizadas. O tempo para secagem (conforme deduzido a partir do tempo para

0 produto reagir dentro de 2 °C de temperatura de prateleira) foi relacionado ao
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carregamento de produto sobre a prateleira do liofilizador.

[00258]A area de superficie do gel seco foi examinada por meio da analise de
superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de porosidade e area de super-
ficie Micrometrics (modelo TriStar Il). A area de superficie especifica medida com o
uso da abordagem BET foi na faixa de cerca de 500 a 700 m2/g.

Exemplo 12

Producio de material de carbono sintético pirolisado ultrapuro a partir de gel

de polimero ultrapuro seco

[00259]0 gel seco, conforme descrito no exemplo 11, foi pirolisado mediante
a passagem através de um forno rotativo (tubo de alumina com 3,75 de didmetro in-
terno) a 850°C com um fluxo de gas de nitrogénio de taxa de 200 L/h. A perda de peso
sob pirdlise foi de cerca de 52%.

[00260]A area de superficie do gel de polimero ultrapuro seco pirolisado foi
examinada por meio da analise de superficie de nitrogénio com o uso de um analisa-
dor de area de superficie e porosidade. A area de superficie especifica medida com o
uso da abordagem BET padrao foi na faixa de cerca de 600 a 700 m?/g.

Exemplo 13

Producéo de carbono ativado sintético ultrapuro

[00261]O material de carbono sintético pirolisado, conforme descrito no exem-
plo 12, foi ativado por meio de multiplas passagens através de um forno rotativo (tubo
de alumina com 2,75 de didametro interno) a 900 °C sob uma taxa de fluxo de CO2 de
30 L/min., resultando em uma perda de peso total de cerca de 45%.

[00262]A area de superficie do carbono ativado sintético ultrapuro foi exami-
nada por meio da analise de superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de
area de superficie e porosidade. A area de superficie especifica medida com o uso da

abordagem BET foi na faixa de cerca de 1600 a 2000 m?/g.

Exemplo 14
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Micronizacdo de carbono ativado sintético ultrapuro através de moagem a jato

[00263]O carbono ativado sintético ultrapuro a partir do Exemplo 13 foi moido
a jato com o uso de um moinho a jato de 5,1 centimetros (2 polegadas) de diametro
Jet Pulverizer Micron Master. As condi¢gdes eram de cerca de 0,7 Ibs de carbono ati-
vado sintético ultrapuro por hora, fluxo de gas de nitrogénio de cerca de 20 scf por
min. e cerca de 100 psi de pressédo. O tamanho de particula médio apds a moagem a
jato foi de cerca de 8 a 10 microns.

Exemplo 15

Preparacao de gel de polimero ultrapuro seco

[00264]De acordo com os métodos apresentados no presente documento, um
gel de polimero ultrapuro foi preparado a partir de um sistema de solvente binario
compreendido de agua e acido acético (75:25), resorcinol, formaldeido e acetato de
amoénio. O material foi, entdo, colocado em temperatura elevada para permitir a gelifi-
cacao para criar um gel de polimero ultrapuro. As particulas de gel de polimero ultra-
puro foram criadas a partir do gel de polimero ultrapuro e passadas através da peneira
de malha de 4750 microns, as ditas particulas de gel de polimero ultrapuro foram
congeladas por meio de imers&o em nitrogénio liquido e carregadas em uma bandeja
de liofilizagdo em um carregamento de 3 a 7 g/polegada quadrada (g/6,45 cm2), e
liofilizadas. O tempo para secagem (conforme deduzido a partir do tempo para o pro-
duto reagir dentro de 2 °C de temperatura de prateleira) foi relacionado ao carrega-
mento de produto sobre a prateleira do liofilizador.

[00265]A area de superficie do gel seco foi examinada por meio da analise de
superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de porosidade e area de super-
ficie Micrometrics (modelo TriStar Il). A érea de superficie especifica medida com o
uso da abordagem BET foi na faixa de cerca de 500 a 700 m?/g.

Exemplo 16

Producio de material de carbono sintético pirolisado ultrapuro a partir do gel
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de polimero ultrapuro seco

[00266]0 gel seco, conforme descrito no exemplo 15, foi pirolisado mediante
a passagem através de um forno rotativo (tubo de quartzo com um diédmetro interno
de 9,5 centimetros (3,75 polegadas)) a 850 °C com um fluxo de gas de nitrogénio de
taxa de 200 L/h. A perda de peso sob pirdlise foi de cerca de 51%.

[00267]A area de superficie do gel de polimero ultrapuro seco pirolisado foi
examinada por meio da analise de superficie de nitrogénio com o uso de um analisa-
dor de area de superficie e porosidade. A area de superficie especifica medida com o
uso da abordagem BET padréao foi na faixa de cerca de 600 a 700 m?/g.

Exemplo 17

Preparacao de carbono ativado sintético ultrapuro

[00268]0O material de carbono sintético pirolisado, conforme descrito no exem-
plo 16, foi ativado por meio de incubagao a 900 °C em um tubo de silica (didametro
interno de 9,5 centimetros (3,75 polegadas)) com taxa de fluxo de CO2 de 6,7 L/min.,
para alcancar uma perda de peso final (comparada com o carbono pirolisado de par-
tida) de cerca de 54 %.

[00269]A area de superficie do gel seco foi examinada por meio da analise de
superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de area de superficie e porosi-
dade. A area de superficie especifica medida com o uso da abordagem BET foi na
faixa de cerca de 1600 a 2000 m?/g.

Exemplo 18

Analise de pureza de Carbono ativado sintético ultrapuro & Carbonos de com-

paracao

[00270]As amostras de carbono ativado sintético ultrapuro foram examinadas
acerca de seu teor de impureza através da emissao de raios x induzida por proton
(PIXE). A PIXE consiste em uma medigdo padrao da industria precisa e altamente

sensivel para a analise elementar simultdnea por meio da excitagao dos atomos em
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uma amostra para produzir raios X caracteristicos que sao detectados e suas intensi-
dades identificadas e quantificadas. A PIXE é capaz da detecgao de todos os elemen-
tos com os numeros atdbmicos que se situam em uma faixa a partir de 11 a 92 (isto &,
a partir de sddio a uranio).

[00271]Os dados de impureza de PIXE (Imp.) para os carbonos ativados sin-
téticos ultrapuros, conforme apresentado no presente documento, assim como outros
carbonos ativados para propdsitos de comparagao, sao apresentados na Tabela 10.
A amostra 1 consiste no carbono ativado sintético ultrapuro do Exemplo 13, a amostra
2 consiste no carbono ativado micronizado sintético ultrapuro do Exemplo 14, a amos-
tra 3 consiste no carbono ativado sintético ultrapuro do Exemplo 17, a amostra 4 con-
siste no carbono ativado sintético ultrapuro do Exemplo 35, a amostra 5 consiste no
carbono ativado sintético ultrapuro do Exemplo 38, a amostra 6 consiste em um car-
bono ativado denominado “MSP-20" obtido junto a Kansai Coke and Chemicals Co.,
Ltd. (Kakogawa, Jap&o), a amostra 7 consiste em um carbono ativado denominado
“YP-50F(YP-17D)” obtido junto a Kuraray Chemical Co. (Osaka, Japao).

[00272]Conforme observado na Tabela 10, os carbonos ativados sintéticos
ultrapuros de acordo com a presente descricao tém um teor de impureza de PIXE
menor e um teor de cinzas menor, conforme comparado com outras amostras de car-
bono ativado conhecidas.

Tabela 10

Analise de pureza de Carbono ativado sintético ultrapuro & Carbonos de com-

paragao

Impu- Concentracao de impureza (PPM)

reza Amostra | Amostra | Amostra | Amostra | Amostra | Amostra | Amostra
1 2 3 4 5 6 7

Na ND* ND ND ND ND 353,100 | ND

Mg ND ND ND ND ND 139.000 | ND
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Impu- Concentracao de impureza (PPM)
reza Amostra | Amostra | Amostra | Amostra | Amostra | Amostra | Amostra
1 2 3 4 5 6 7
Al ND ND ND ND ND 63,850 | 38.941
Si 53,840 92,346 [25,892 |17,939 |23,602 |34,670 |513,517
P ND ND ND ND ND ND 59,852
S ND ND ND ND ND 90,110 | 113,504
Cl ND ND ND ND ND 28,230 9,126
K ND ND ND ND ND 44,210 | 76,953
Ca 21,090 |16,971 | 6,141 9,299 5,504 ND 119,804
Cr ND ND ND ND ND 4,310 3,744
Mn ND ND ND ND ND ND 7,552
Fe 7,582 5,360 1,898 2,642 1,392 3,115 59,212
Ni 4,011 3,389 0,565 ND ND 36,620 | 2,831
Cu 16,270 | 15,951 | ND ND ND 7,927 17,011
Zn 1,397 0,680 1,180 1,130 0,942 ND 2,151
Total 104,190 | 134,697 | 35,676 |31,010 | 31,44 805,142 | 1024,19
(% de|(0,018) [(0,025) | (<0,007) | (0,006) |(0,006) |(0,13) 8
cinzas) (0,16)

* ND= n&o detectado pela analise de PIXE

Exemplo 19

Desempenho eletroguimico do carbono ativado sintético ultrapuro

[00273]0O carbono ativado sintético ultrapuro do Exemplo 13 (isto €, a amostra

ne. 1) foi analisado acerca de seu desempenho eletroquimico, especificamente,

acerca de seu desempenho como um material de eletrodo em um EDLC. Os detalhes

especificos em relacdo a fabricagao de eletrodos, EDLC e seu teste sdo descritos

abaixo.
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[00274]0s eletrodos de capacitor compreendeu 99 partes em peso de parti-
culas de carbono (tamanho de particula médio de 5 a 15 microns) e 1 parte em peso
de Teflon. O carbono e Teflon foram mastigados em um pildo e morteiro até que o
Teflon fosse bem distribuido e o compdsito tivesse alguma integridade fisica. Apos a
mistura, o compadsito foi laminado em uma lamina plana, de aproximadamente 50 mi-
crons de espessura. Os discos de eletrodo, aproximadamente 1,59 cm de didmetro,
foram perfurados na lamina. Os eletrodos foram colocados em um forno a vacuo fi-
xado a uma caixa seca e aquecidos por 12 horas a 195 °C. Este removeu a agua
absorvida a partir da atmosfera durante a preparacao do eletrodo. Apdés a secagem,
os eletrodos foram deixados resfriar a temperatura ambiente, a atmosfera no forno foi
preenchida com argénio e os eletrodos foram movidos para a caixa seca onde o0s
capacitores foram feitos.

[00275]Um eletrodo de carbono foi colocado em uma cavidade formada por
um disco de folha de aluminio revestida com carbono de 1 polegada (2,54 cm) de
didmetro e um anel de vedacao de polietileno de 50 micron de espessura, o qual tem
sido vedado por calor ao aluminio. Um segundo eletrodo foi, entdo, preparado da
mesma forma. Duas gotas de eletrdlito que compreende 1,8 M de tetrafluoroborato de
tetraetileno aménio em acetonitrila foram adicionadas a cada eletrodo. Cada eletrodo
foi coberto com um separador de polipropileno poroso de 2,1 centimetros (0,825 po-
legadas) de diametro. As duas metades de eletrodo foram dispostas em sanduiche
em conjunto os separadores voltados um para o outro e toda a estrutura foi prensada
a quente em conjunto.

[00276]Quando completo, o capacitor estava pronto para o teste elétrico com
um analisador de gerador/resposta de frequéncia de potenciostato/funcéo. A capaci-
tancia foi medida por meio de um método de descarga de corrente constante, que
compreende aplicar um pulso de corrente por uma duragcado conhecida e medir o perfil

de voltagem resultante. Mediante a escolha de um determinado tempo e voltagem
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final, a capacitancia foi calculada a partir do seguinte C = It/AV, onde C = capacitancia,
| = corrente, t = tempo para alcancgar a voltagem desejada e AV = a diferenca de vol-
tagem entre a voltagem final e inicial. A capacitancia especifica com base no peso e
volume dos dois eletrodos de carbono foi obtida mediante a divisdo da capacitancia
pelo peso e volume, respectivamente. Estes dados sao relatados na Tabela 11 para
descarga entre 2,7 e 1,89V.

Tabela 11

Sumario de parametros de desempenho de capacitancia

Parametros de desempenho de capaci- | Valor medido

téncia

Poténcia gravimétrica * 13,1 W/g
Poténcia volumétrica * 8,7 W/cc
Energia gravimétrica * 4,8 Wh/kg
Energia volumétrica * 3,2 Wh/litro

Capacitancia gravimétrica @ RC=5 ** 22 Flg

Capacitancia volumétrica @ RC=5 ** 15 F/cc

Capacitancia gravimétrica @ RC=20 t 27 Flg

Capacitancia volumétrica @ RC=20 £ 18 F/cc

* Por meio da descarga de corrente constante a partir de 2,7 a 1,89 volts com
TEATFB em AN, constante de tempo de 0,5 segundos.

** Por meio da descarga de corrente constante a partir de 2,7 a 0,1V, cons-
tante de tempo de 5 segundos.

I Por meio da descarga de corrente constante a partir de 2,7 a 0,1V, cons-
tante de tempo de 20 segundos.

Exemplo 20

Preparacao de carbono ativado sintético ultrapuro

[00277]0 material de carbono sintético pirolisado, conforme descrito no
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exemplo 12, foi ativado por meio de incubagao a 900 °C em um tubo de silica (didametro
interno de 9,5 centimetros (3,75 polegadas)) com taxa de fluxo de CO2 de 15 L/min.,
para alcangar uma perda de peso final (comparado com o carbono pirolisado de par-
tida) de cerca de 55%.

[00278]A area de superficie do gel seco foi examinada por meio da analise de
superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de area de superficie e porosi-
dade. A area de superficie especifica medida com o uso da abordagem BET foi na
faixa de cerca de 2000 m2/g. O volume de poro (Dv50) medido do carbono ativado
sintético ultrapuro foi em um tamanho de poro de cerca de 1,8 nm. O volume de poro
(Dv5) medido do carbono ativado sintético ultrapuro foi em um tamanho de poro de
cerca de 0,5 nm. O volume de poro total medido do carbono ativado sintético ultrapuro
foi de 1,42 cc/g.

Exemplo 21

Micronizacdo de carbono ativado sintético ultrapuro

[00279]0 carbono ativado sintético ultrapuro a partir do Exemplo 20 foi moido
a jato com o uso de um moinho a jato de 5,1 centimetros (2 polegadas) de diametro
Jet Pulverizer Micron Master. As condi¢des foram de cerca de 0,7 Ibs de carbono ati-
vado sintético ultrapuro por hora, fluxo de gas de nitrogénio de cerca de 20 scf por
min. e cerca de 100 psi de pressdo. O tamanho de particula médio (Dv50) apods a
moagem a jato foi de cerca de 6 microns. O Dv95 apds a moagem a jato foi de cerca
de 19 microns. O teor de cinzas total medido do carbono ativado sintético ultrapuro foi
de 0,008%. A densidade compactada medida do carbono ativado sintético ultrapuro
foi de 0,22 g/cc.

Exemplo 22

Dispositivo capacitor de dupla camada elétrico que compreende carbono ati-

vado sintético ultrapuro

[00280]O carbono ativado sintético ultrapuro do Exemplo 21 foi usado como
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um material de eletrodo para um dispositivo capacitor de dupla camada elétrico, con-
forme descrito abaixo.

[00281]O0s eletrodos de capacitor compreenderam 99 partes em peso de par-
ticulas de carbono (tamanho de particula médio de 5 a 15 microns) e 1 parte em peso
de Teflon. O carbono e Teflon foram mastigados em um pildo e morteiro até que o
Teflon fosse bem distribuido e o compdsito tivesse alguma integridade fisica. Apds a
mistura, o compésito foi laminado em uma lamina plana, de aproximadamente 50 mi-
crons de espessura. Os discos de eletrodo, aproximadamente 1,59 cm de didmetro,
foram perfurados da lamina. Os eletrodos foram colocados em um forno a vacuo fi-
xado a uma caixa seca e aquecidos por 12 horas a 195 °C. Este removeu a agua
absorvida a partir da atmosfera durante a preparagao do eletrodo. Apds a secagem,
os eletrodos foram deixados resfriar a temperatura ambiente, a atmosfera no forno foi
preenchida com argbnio e os eletrodos foram movidos para a caixa seca onde os
capacitores foram feitos.

[00282]Um eletrodo de carbono foi colocado em uma cavidade formada por
um disco de folha de aluminio revestida com carbono de 1 polegada (2,54 cm) de
diametro e um anel de vedacao de polietileno de 50 micron de espessura, o qual tem
sido vedado por calor ao aluminio. Um segundo eletrodo foi, entdo, preparado da
mesma forma. Duas gotas de eletrdlito que compreende 1,8 M de tetrafluoroborato de
tetraetileno amoénio em acetonitrila foram adicionadas a cada eletrodo. Cada eletrodo
foi coberto com um separador de polipropileno poroso de 2,1 centimetros (0,825 po-
legadas) de diametro. As duas metades de eletrodo foram dispostas em sanduiche
em conjunto os separadores voltados um para o outro e toda a estrutura foi prensada
a quente em conjunto.

Exemplo 23

Desempenho eletroquimico de um dispositivo capacitor de dupla camada elé-

trico que compreende carbono ativado sintético ultrapuro
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[00283]0 dispositivo descrito no Exemplo 22 foi submetido ao teste elétrico
com um analisador de gerador/resposta de frequiéncia de potenciostato/fungao. A ca-
pacitancia foi medida por meio de um método de descarga de corrente constante, que
compreende aplicar um pulso de corrente por uma duragao conhecida e medir o perfil
de voltagem resultante. Mediante a escolha de um determinado tempo e voltagem
final, a capacitancia foi calculada a partir do seguinte C = It/AV, onde C = capacitancia,
| = corrente, t = tempo para alcancgar a voltagem desejada e AV = a diferenca de vol-
tagem entre a voltagem final e inicial. A capacitancia especifica com base no peso e
volume dos dois eletrodos de carbono foi obtida mediante a divisdo da capacitancia
pelo peso e volume, respectivamente. Estes dados sao relatados na Tabela 11 para
descarga entre 2,7 e 1,89V.

Tabela 12

Parametros de desempenho de capacitancia de um EDLC que compreende

carbono ativado sintético ultrapuro

Parametros de desempenho de capacitan- | Valor medido
cia

Poténcia gravimétrica * 28,8 W/g
Poténcia volumétrica * 14,4 W/cc
Energia gravimétrica * 7,4 Wh/kg
Energia volumétrica * 3,7 Wh/litro
Capacitancia gravimétrica @ RC=5 ** 28 Flg
Capacitancia volumétrica @ RC=5 ** 14 F/cc
Capacitancia gravimétrica @ RC=20 } 29 Fl/g
Capacitancia volumétrica @ RC=20 £ 14 F/cc

* Por meio da descarga de corrente constante a partir de 2,7 a 1,89 volts com
TEATFB em AN, constante de tempo de 0,5 segundos.

** Por meio da descarga de corrente constante a partir de 2,7 a 0,1V,
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constante de tempo de 5 segundos.
I Por meio da descarga de corrente constante a partir de 2,7 a 0,1V, cons-
tante de tempo de 20 segundos.

Exemplo 24

Desempenho eletroguimico de dispositivos capacitores de dupla camada elé-

trico que compreendem carbono ativado disponivel comercialmente

[00284]Para comparacgao, os dispositivos também foram construidos a partir de
dois outros carbonos ativados disponiveis comercialmente: amostra n2. 6 e amostra n°. 7.
Os dados de desempenho de poténcia volumétrica e gravimétrica e energia volumétrica e
gravimétrica para estes carbonos comparadores sao apresentados na Tabela 13 para des-
carga entre 2,7 e 1,89V.

Tabela 13

Parédmetros de desempenho de capacitancia para carbonos comparadores

Parametros de desempenho de

Valor medido

Valor medido

capacitancia Amostra 6 Amostra 7
Poténcia gravimétrica * 11,2 W/g 7,7 Wlg
Poténcia volumétrica * 7,2 Wilcc 6,2 Wicc
Energia gravimétrica * 3,5 Wh/kg 3,0 Wh/kg
Energia volumétrica * 2,2 Wh/litro 2,4 Wh/litro

* Por meio da descarga de corrente constante a partir de 2,7 a 1,89 volts com

TEATFB em acetonitrila (AN), constante de tempo de 0,5 segundos.

Exemplo 25

Desempenho eletroguimico de dispositivos capacitores de dupla camada elé-

trico que compreendem carbono ativado disponivel comercialmente conforme compa-

rado com o dispositivo que compreende carbono ativado sintético ultrapuro sob con-

dicoes de retencéao de voltagem

[00285]Para comparacgao, os dispositivos foram construidos a partir de carbono
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ativado sintético ultrapuro, conforme apresentado no presente documento, ou um carbono
ativado disponivel comercialmente, a amostra no. 6. O carbono ativado sintético ultrapuro
foi produzido conforme descrito abaixo.

[00286]A amostra no. 8 de carbono ativado sintético ultrapuro foi produzida a partir
de um gel de polimero ultrapuro RF preparado de acordo com os métodos apresentados
(isto é, sistema de solvente binario compreendido de agua e acido acético (75:25), resorci-
nol, formaldeido e acetato de aménio) que foi congelado/descongelado, re-congelado em
uma prateleira do liofilizador a cerca de -30 °C e, entao, seco sob vacuo. O gel de polimero
ultrapuro seco foi, entao, pirolisado a 850 °C sob gas de nitrogénio seguido pela ativagéo
a 950 °C sob fluxo de gas de CO2, em consonancia com 0s processos descritos no pre-
sente documento. O carbono ativado sintético ultrapuro assim produzido teve uma densi-
dade compactada de cerca de 0,42 g/cm3, uma area de superficie especifica de cerca de
1836 m2/g, um volume de poro total de cerca de 0,95 cm3/g, um volume de poro fracionario
de cerca de 54% para poros com didmetro de 20 nm ou menos em relagao ao volume de
poro total, um volume de poro fracionario de cerca de 82% para poros com um diametro
de 100 nm ou menos em relagao ao volume de poro total, uma superficie de poro fraciona-
ria de cerca de 81% for poros com um didametro de 20 nm ou menos em relagéo a superficie
de poro total e uma area de superficie de poro fracionaria de cerca de 97% para poros com
um didmetro de 100 nm ou menos em relacao a area de superficie de poro total.

[00287]A amostra no. 9 de carbono ativado sintético ultrapuro foi produzida a partir
de um gel de polimero ultrapuro RF preparado de acordo com os métodos apresentados
(isto é, sistema de solvente binario compreendido de agua e acido acético (75:25), resorci-
nol, formaldeido e acetato de aménio) que foi congelado mediante a submersao de parti-
culas de gel de polimero ultrapuro RF em nitrogénio liquido, secagem sob vacuo e, entao,
pirdlise em um forno rotativo com a temperatura através do forno com trés zonas quentes
ajustadas a temperaturas a partir de 650 °C, 850 °C e 850 °C, respectivamente, e o material

foi submetido a pirdlise sob fluxo de gas de nitrogénio, seguida pela ativagéo a 950 °C sob
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fluxo de gas de CO2, em consonancia com os processos descritos no presente documento.
O carbono ativado sintético ultrapuro tinha uma densidade compactada de cerca de 0,42
g/cm3, uma area de superficie especifica de cerca de 2148 m2/g, um volume de poro total
maior do que cerca de 0,93 cm3/g, um volume de poro fracionario de cerca de 72% para
poros com um didmetro de 20 nm ou menos em relacao ao volume de poro total, um vo-
lume de poro fracionario de cerca de mais que 99% para poros com um didmetro de 100
nm ou menos em relagdo ao volume de poro total, uma superficie de poro fracionaria de
cerca de 80% para poros com um diametro de 20 nm ou menos em relagéo a superficie
de poro total, e uma area de superficie de poro fracionaria de mais do que cerca de 99%
para poros com um didametro de 100 nm ou menos em relagéo a area de superficie de poro
total.

[00288]0s dispositivos foram submetidos a uma retencao de voltagem a 2,7 V por
24 horas a 65 C°. Os dispositivos foram, entao, testados acerca de sua capacitancia a partir
de uma descarga de corrente constante entre 2,7 e 1,89 V em densidades de corrente de
0,5 A/g, 1 A/g, 4 Alg e 8 A/g (solvente de acetonitrila, eletrdlito de TEATFB).

[00289]0s dados para a capacitancia gravimétrica relativa restante, conforme
comparado com antes do processo de retencao de voltagem, sao apresentados na Tabela
14 (amostra no. 6) e Tabela 15 e Tabela 16 (para as amostras de carbono ativado sintético
ultrapuro 8 e 9, respectivamente). Os dados mostram uma diminui¢gdo dramatica na capa-
citancia volumétrica apos o processo de retencao de voltagem para o carbono ativado dis-
ponivel comercialmente. Em contrapartida, a diminuigado no desempenho para o dispo-
sitivo contendo carbono ativado sintético ultrapuro foi muito menor.

Tabela 14

Parametros de desempenho de capacitancia para a amostra n2. 6
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Amostra Densidade de | % de capacitancia | % de capacitancia
corrente antes da retencao | apos a retencao de
(A/g) de voltagem voltagem

Amostra n2. 6 0,5 100% 69%
1 100% 60%
4 100% 20%
8 100% 0,6%

Tabela 15

Parametros de desempenho de capacitancia para carbono ativado sintético

ultrapuro n2. 8

Amostra Densidade de | % de capacitancia| % de capacitancia
corrente antes da retencao | apés a retencao de
(A/g) de voltagem voltagem

Carbono ativado | 0,5 100% 91%

sintético ultrapuro | 1 100% 87%

n2. 8 4 100% 58%
8 100% 18%

Tabela 16

Parametros de desempenho de capacitancia para carbono sintético ultrapuro

n. 9

Amostra Densidade de | % de capacitancia | % de capacitancia
corrente antes da retencao | apds a retengao de
(A/9Q) de voltagem voltagem

Carbono  ativado | 0,5 100% 89%

sintético ultrapuro | 1 100% 85%
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Amostra Densidade  de | % de capacitancia | % de capacitancia
corrente antes da retencao | apds a retengao de
(A/gQ) de voltagem voltagem
ne. 9 4 100% 68%
8 100% 54%
Exemplo 26

Desempenho eletroguimico de dispositivos capacitores de dupla camada elé-

trico que compreendem carbono ativado disponivel comercialmente conforme compa-

rado com o dispositivo que compreende carbono ativado sintético ultrapuro sob con-

dicoes de retencédo de voltagem

[00290]Para comparagao, os dispositivos foram construidos a partir de car-
bono ativado sintético ultrapuro, conforme apresentado no presente documento, ou um
carbono ativado disponivel comercialmente: Amostra no. 6. O carbono ativado sintético ul-
trapuro foi produzido conforme descrito abaixo.

[00291]0O carbono ativado sintético ultrapuro Amostra no. 10 foi produzido a partir
de um gel de polimero ultrapuro RF, preparado de acordo com os métodos apresentados
(isto &, o sistema de solvente binario compreendido de agua e acido acético (75:25), resor-
cinol, formaldeido e acetato de amdnio), que foi congelado em uma prateleira do liofilizador
a cerca de -50 °C e, entao, seco sob vacuo. O gel de polimero ultrapuro seco foi, entao,
pirolisado a 850°C sob gas de nitrogénio, seguido pela ativagdo a 900°C sob fluxo de gas
CO2, em consonancia com os processos descritos no presente documento. O carbono
ativado sintético ultrapuro assim produzido tinha uma densidade compactada de cerca de
0,307 g/cm3, uma area de superficie especifica de cerca de 1600 m2/g, um volume de poro
total de cerca de 1,02 cm3/g, um volume de poro fracionario de cerca de 59% para poros
com diametro de 2 nm ou menos em relagao ao volume de poro total, um volume de poro

fracionario de cerca de 76% para poros com um didmetro de 10 nm ou menos em relagao
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ao volume de poro total, uma area de superficie de poro fracionaria de cerca de 94% para
poros com um diametro de 2 nm ou menos em relacao a superficie de poro total e uma
area de superficie de poro fracionaria de cerca de 98% para poros com um didmetro de 10
nm ou menos em relagcao a area de superficie de poro total.

[00292]Os dispositivos foram submetidos a uma retengéo de voltagem a 3,5V por
25 horas em temperatura ambiente. Os dispositivos foram, entéo, testados acerca de sua
capacitancia a partir de uma descarga de corrente constante entre 3,5 e 0,1 VV em correntes
constantes de 1, 10, 50 mA (solvente de carbonato de propileno, eletrdlito de TEATFB).

[00293]0s dados para a capacitancia volumétrica relativa restante, conforme com-
prado com antes do processo de retencdo de voltagem, sdo apresentados na Tabela 17
(para amostra no. 6) e Tabela 18 (para carbono ativado sintético ultrapuro Amostra no. 10).
Os dados mostram uma diminuigdo dramatica na capacitancia volumétrica apds o pro-
cesso de retengao de voltagem para o carbono ativado disponivel comercialmente. Em
contrapartida, a diminuicdo no desempenho para o dispositivo que contém carbono ati-

vado sintético ultrapuro foi muito menor.

Tabela 17
Parametros de desempenho de capacitancia para a Amostra n2. 6
Amostra Corrente de | % de capacitancia | % de capacitancia
descarga antes da retencdo | apdés a retencao de
(mA) de voltagem voltagem
Amostra n2. 6 1 100% 59%
10 100% 63%
50 100% 3%
Tabela 18

Parametros de desempenho de capacitancia para carbono ativado sintético

ultrapuro Amostra n2. 10
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Amostra Corrente de | % de capacitancia | % de capacitancia

descarga (mA) | antes da retencao | apds a retencao de

de voltagem voltagem
Carbono  ativado | 1 100% 101%
sintético ultrapuro | 10 100% 72%
n2. 10 50 100% 59%

Exemplo 27

Desempenho eletroqguimico de dispositivos capacitores de dupla camada elé-

trico que compreendem carbono ativado disponivel comercialmente conforme compa-

rado com dispositivo que compreende carbono ativado sintético ultrapuro sob condi-

¢cbes de ciclo

[00294]Para comparagao, os dispositivos foram construidos a partir de mate-
riais de carbono ativados sintéticos ultrapuros conforme apresentado no presente docu-
mento ou um carbono ativado disponivel comercialmente: Amostra no. 6. Os dados de
desempenho de poténcia volumétrica e gravimétrica e energia volumétrica e gravimétrica
para estes carbonos disponiveis comercialmente sdo apresentados na Tabela 13 para des-
carga entre 2,7 € 1,89V. O carbono ativado sintético ultrapuro foi produzido conforme des-
crito abaixo.

[00295]0O carbono ativado sintético ultrapuro Amostra no. 11 foi produzido a partir
de um gel de polimero ultrapuro RF, preparado de acordo com os métodos apresentados
(isto é, sistema de solvente binario compreendido de agua e acido acético (75:25), resorci-
nol, formaldeido e acetato de ambnio), que foi triturado em particulas, congelado em uma
prateleira do liofilizador a cerca de -30 °C, seco sob vacuo e, entao, pirolisado a 850 °C sob
gas de nitrogénio, seguido pela ativagao a 900 °C sob fluxo de gas CO2, em consonancia

com os processos descritos no presente documento. O carbono ativado sintético ultrapuro



111/119

tinha uma densidade compactada de cerca de 0,28 g/cm3, uma area de superficie especi-
fica de cerca de 1754 m2/g, um volume de poro total de cerca de 1,15 cm3/g, um volume
de poro fracionario de cerca de 53% para poros com um didmetro de 20 nm ou menos em
relacao ao volume de poro total, um volume de poro fracionario de cerca de 76% para poros
com um didmetro de 100 nm ou menos em relagéo ao volume de poro total, uma superficie
de poro fracionaria de cerca de 91% para poros com um didmetro de 20 nm ou menos em
relacao a superficie de poro total e uma area de superficie de poro fracionaria de cerca de
99% para poros com um didametro de 100 nm ou menos em relagédo a area de superficie
de poro total.

[00296]0s dispositivos foram submetidos a diversos mil eventos de ciclos entre 2
V e 1V (solvente de acetonitrila, eletrdlito de TEATFB). Os dados demonstram que o car-
bono ativado sintético ultrapuro Amostra no. 11, conforme apresentado no presente docu-
mento, retém 99,78% de sua capacitancia original apés 3000 ciclos. Os dados demonstram
que o eletrodo de Amostra no. 6 preparado exatamente da mesma maneira tem retido so-
mente 97,11% de sua capacitancia original apds 2600 ciclos. A degradacgéo a partir de
100% a 99,78% ¢é quase perfeitamente linear em ambos os casos e, entdo, se extrapolar
além de 10.000 ciclos, o carbono ultrapuro iria reter 99,25% se sua capacitancia original e
o capacitor de Amostra no. 8 iria reter somente 88,89% de sua capacitancia original. Isto
indica que o carbono sintético ultrapuro é substancialmente mais estavel nos primeiros di-
versos mil ciclos em oposigao a Amostra no. 6 (dados de ciclo em 4A/g entre 2V e 1V em
ACN). Conforme pode ser observado, o carbono sintético ultrapuro exibe uma retencao
dramaticamente aperfeicoada de capacitancia apos os ciclos, comparado com os car-
bonos nao-ultrapuros.

Exemplo 28

Preparacao de gel de polimero ultrapuro seco

[00297]De acordo com os métodos apresentados no presente documento, um

gel de polimero ultrapuro foi preparado a partir de um sistema de solvente binario
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compreendido de agua e acido acético (75:25), resorcinol, formaldeido e acetato de
aménio. O material foi, entdo, colocado em temperatura elevada para permitir a gelificagcao
para criar um gel de polimero ultrapuro. As particulas de gel de polimero ultrapuro foram
criadas a partir do gel de polimero ultrapuro e passadas através de um triturador Stedman
Aurora equipado com laminas de ago inoxidavel resistentes a corrosao e tela de 5/8” (1,58
cm). As particulas de gel de polimero ultrapuro foram congeladas por meio de imersdo em
nitrogénio liquido e carregadas em uma bandeja de liofilizagdo em um carregamento de 3
a 7 g/polegada quadrada (g/6,45 cm2), e liofilizadas. O tempo para secagem (conforme
deduzido a partir do tempo para o produto reagir dentro de 2 °C de temperatura de prate-
leira) foi relacionado ao carregamento de produto sobre a prateleira do liofilizador.

[00298]A area de superficie do gel seco foi examinada por meio da analise de
superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de porosidade e area de super-
ficie Micrometrics (modelo TriStar Il). A area de superficie especifica medida com o
uso da abordagem BET foi na faixa de cerca de 500 a 700 m?/g.

Exemplo 29

Producio de material de carbono sintético pirolisado ultrapuro a partir de gel

de polimero ultrapuro seco

[00299]0 gel seco conforme descrito no exemplo 28 foi pirolisado mediante a pas-
sagem através de um forno rotativo (tubo de metal com revestimento de mulita com 10,6
centimetros (4,18 polegadas) de diametro interno) em 0,7 kg/h em zonas quentes de gra-
diente de 680 a 850 °C com um fluxo de gas de nitrogénio de taxa de 4.250 L/h. A perda
de peso sob pirdlise foi cerca de 50% a 52%.

[00300]A area de superficie do gel de polimero ultrapuro seco pirolisado foi exa-
minada por meio da analise de superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de
area de superficie e porosidade. A area de superficie especifica medida com o uso da

abordagem BET padrao foi na faixa de cerca de 600 a 700 m?/g.

Exemplo 30
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Preparacao de carbono ativado sintético ultrapuro

[00301]O material de carbono sintético pirolisado conforme descrito no exem-
plo 29 foi ativado por meio de incubagao a 900 °C em um tubo de quartzo (didmetro interno
de 9,5 centimetros (3,75 polegadas)) com taxa de fluxo de CO2 de 6,7 L/min., para alcangar
uma perda de peso final (comparado com o carbono pirolisado de partida) de cerca de
55%.

[00302]A area de superficie do material de carbono ativado foi examinada por
meio da analise de superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de area de super-
ficie e porosidade. A area de superficie especifica medida com o uso da abordagem BET
foi na faixa de cerca de 2500 m2/g. O volume de poro medido (Dv50) do carbono ativado
sintético ultrapuro foi em um tamanho de poro de cerca de 1,8 nm. O volume de poro
medido (Dv5) do carbono ativado sintético ultrapuro foi em um tamanho de poro de
cerca de 0,5 nm. O volume de poro medido total do carbono ativado sintético ultrapuro
foi de 1,07 cc/g.

Exemplo 31

Dispositivo capacitor de dupla camada elétrico que compreende carbono ati-

vado sintético ultrapuro

[00303]O carbono ativado sintético ultrapuro do Exemplo 30 foi usado como
um material de eletrodo para um dispositivo capacitor de dupla camada elétrico, conforme
descrito abaixo.

[00304]Os eletrodos de capacitor compreenderam 97 partes em peso de particu-
las de carbono (tamanho de particula médio 5 a 15 microns) e 3 partes em peso de Teflon.
O carbono e Teflon foram mastigados em um pildo e morteiro até que o Teflon fosse bem
distribuido e o compésito tivesse alguma integridade fisica. Apds a mistura, o compésito foi
laminado em uma lamina plana, de aproximadamente 50 microns de espessura. Os discos
de eletrodo, aproximadamente 1,59 cm de diametro, foram perfurados da lamina. Os ele-

trodos foram colocados em um forno a vacuo fixado a uma caixa seca e aquecidos por 12
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horas a 195 °C. Este removeu a agua absorvida a partir da atmosfera durante a preparagéo
do eletrodo. Apds a secagem, os eletrodos foram deixados resfriar a temperatura ambiente,
a atmosfera no forno foi preenchida com argénio e os eletrodos foram movidos para a caixa
seca onde os capacitores foram feitos.

[00305]As partes de célula tipo moeda de aco inoxidavel padrao 2325 foram usa-
das na montagem de célula tipo moeda. Um disco de aluminio revestido com carbono de
1,6 centimetros (0,625 polegadas) de didmetro foi usado como um redutor de resisténcia
de contato na tampa positiva. Um eletrodo de carbono de 1,6 centimetros (0,625 polega-
das) de didmetro no topo do disco de aluminio foi saturado com varias gotas de eletrdlito
que compreende 1,0 M de tetrafluoroborato de tetraetilieno aménio em acetonitrila. Duas
pecas de separador poroso a base de celulose com 2,1 centimetros (0,825 polegadas),
disponivel junto a NKK, Inc., foram, entdo, colocadas no topo do disco de carbono. Em
seguida, a segunda pega de eletrodo de carbono foi colocada sobre o separador e mais
uma gota de eletrdlito foi adicionada para umedecer a superficie de topo. Depois disso, o
segundo redutor de resisténcia de contato de aluminio revestido com carbono foi colocado
sobre o eletrodo. Entdo, um espacador e mola inoxidavel foram colocados sequencial-
mente e toda a pilha foi coberta na tampa negativa com um ilh6 de polipropileno. Toda
a pilha da célula foi, entdo, colocada sobre uma prensa operada por pressao hidraulica
e prensada por 1 minuto em pressao total para formar uma célula tipo moeda vedada.

Exemplo 32

Desempenho eletroquimico de um dispositivo capacitor de dupla camada elé-

trico que compreende carbono ativado sintético ultrapuro

[00306]O dispositivo descrito no Exemplo 31 foi submetido ao teste elétrico
com um analisador de gerador/resposta de freqliéncia de potenciostato/fungao. A ca-
pacitancia foi medida por meio de um método de descarga de corrente constante, que
compreende aplicar um pulso de corrente por uma duragcado conhecida e medir o perfil

de voltagem resultante no decorrer do tempo. Mediante a escolha de um determinado
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tempo e voltagem final, a capacitancia foi calculada a partir do seguinte C = It/AV,
onde C = capacitancia, | = corrente, t = tempo para alcancar a voltagem desejada e
AV = a diferenga de voltagem entre a voltagem inicial e final. A capacitancia especifica
com base no peso e volume dos dois eletrodos de carbono foi obtida mediante a divi-
sao da capacitancia pelo peso e volume, respectivamente. Estes dados sao relatados
na Tabela 19 para descarga entre 2,7 e 1,89V.

Tabela 19

Parametros de desempenho de capacitancia de um EDLC que compreende

carbono ativado sintético ultrapuro

Parametros de desempenho de capaci- | Valor medido
tancia

Poténcia gravimétrica * 16,9 W/g
Poténcia volumétrica * 11,7 W/cc
Energia gravimétrica * 20,6 Wh/kg
Energia volumétrica * 14,3 Wh/litro
Capacitancia gravimétrica @ 0,5 A/g 30,5 F/g
Capacitancia volumétrica @ 0,5 A/g 21,4 Fl/cc
Capacitancia gravimétrica @ 1,0 A/g 29,6 F/g
Capacitancia volumétrica @ 1,0 A/g 20,8 F/cc
Capacitancia gravimétrica @ 4,0 A/g 24,6 F/g
Capacitancia volumétrica @ 4,0 A/g 17,2 Ficc
Capacitancia gravimétrica @ 8,0 A/g 18,7 Flg
Capacitancia volumétrica @ 8,0 A/g 13,1 F/cc

* Por meio da descarga de corrente constante a partir de 2,7 a 1,89 volts com

TEATFB em AN.
Exemplo 33

Preparacao de gel de polimero ultrapuro seco
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[00307]De acordo com os métodos apresentados no presente documento, um
gel de polimero ultrapuro foi preparado a partir de um sistema de solvente binario
compreendido de agua e acido acético (75:25), resorcinol, formaldeido e acetato de
amonio. O material foi, entdo, colocado em temperatura elevada para permitir a gelifi-
cacao para criar um gel de polimero ultrapuro. As particulas de gel de polimero ultra-
puro foram criadas a partir do gel de polimero ultrapuro e passadas através da peneira
de malha de 4750 microns, as ditas particulas de gel de polimero ultrapuro foram
carregadas em uma bandeja de liofilizagdo em um carregamento de 3 a 7 g/polegada
quadrada (g/6,45 cm2), congeladas em uma prateleira de liofilizador que foi pré-res-
friada a cerca de -40 °C, e liofilizadas. O tempo para secagem (conforme deduzido a
partir do tempo para o produto reagir dentro de 2 °C de temperatura de prateleira) foi
relacionado ao carregamento de produto sobre a prateleira do liofilizador.

[00308]A area de superficie do gel seco foi examinada por meio da analise de
superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de porosidade e area de super-
ficie Micrometrics (modelo TriStar Il). A area de superficie especifica medida com o
uso da abordagem BET foi na faixa de cerca de 500 a 600 m?/g.

Exemplo 34

Producéo de material de carbono sintético pirolisado ultrapuro a partir de gel

de polimero ultrapuro seco

[00309]0 gel seco conforme descrito no exemplo 11 foi pirolisado mediante a
passagem através de um forno rotativo (tubo de quartzo com 3,75 de diametro interno)
a 850°C com um fluxo de gas de nitrogénio de taxa de 200 L/h. A perda de peso sob
pirélise foi cerca de 52%.

[00310]A area de superficie do gel de polimero ultrapuro seco pirolisado foi
examinada por meio da analise de superficie de nitrogénio com o uso de um analisa-
dor de area de superficie e porosidade. A area de superficie especifica medida com o

uso da abordagem BET padrao foi na faixa de cerca de 500 a 700 m?/g.



117/119

Exemplo 35

Producao de carbono ativado sintético ultrapuro

[00311]O material de carbono sintético pirolisado conforme descrito no exem-
plo 12 foi ativado em um processo de lote através de um forno rotativo (tubo de quartzo
com 3,75 de diametro interno) a 900 °C sob uma taxa de fluxo de CO2 de 400 L/h,
resultando em uma perda de peso total de cerca de 45%.

[00312]A area de superficie do carbono ativado sintético ultrapuro foi exami-
nada por meio da analise de superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de
area de superficie e porosidade. A area de superficie especifica medida com o uso da
abordagem BET foi na faixa de cerca de 1600 a 2000 m?/g. Este carbono sera menci-
onado no presente documento como Amostra 4.

Exemplo 36

Preparacao de gel de polimero ultrapuro seco

[00313]De acordo com os métodos apresentados no presente documento, um
gel de polimero ultrapuro foi preparado a partir de um sistema de solvente binario
compreendido de agua e acido acético (75:25), resorcinol, formaldeido e acetato de
amonio. O material foi, entdo, colocado em temperatura elevada para permitir a gelifi-
cacao para criar um gel de polimero ultrapuro. As particulas de gel de polimero ultra-
puro foram criadas a partir do gel de polimero ultrapuro e passadas através da peneira
de malha de 4750 microns, as ditas particulas de gel de polimero ultrapuro foram
carregadas em uma bandeja de liofilizagdo em um carregamento de 3 a 7 g/polegada
quadrada (g/6,45 cm2), congeladas em uma prateleira de liofilizador que foi pré-res-
friada a cerca de -40 C e liofilizadas. O tempo para secagem (conforme deduzido a
partir do tempo para o produto reagir dentro de 2 °C de temperatura de prateleira) foi
relacionado ao carregamento de produto sobre a prateleira do liofilizador.

[00314]A area de superficie do gel seco foi examinada por meio da analise de

superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de porosidade e area de
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superficie Micrometrics (modelo TriStar Il). A area de superficie especifica medida
com o uso da abordagem BET foi na faixa de cerca de 500 a 700 m?#/g.

Exemplo 37

Producéo de material de carbono sintético pirolisado ultrapuro a partir de gel

de polimero ultrapuro seco

[00315]O gel seco conforme descrito no exemplo 11 foi pirolisado mediante a
passagem através de um forno rotativo (tubo de quartzo com 3,75 de diametro interno)
a 850 °C com um fluxo de gas de nitrogénio de taxa de 200 L/h. A perda de peso sob
pirélise foi cerca de 52%.

[00316]A area de superficie do gel de polimero ultrapuro seco pirolisado foi
examinada por meio da analise de superficie de nitrogénio com o uso de um analisa-
dor de area de superficie e porosidade. A area de superficie especifica medida com o
uso da abordagem BET padréo foi na faixa de cerca de 500 a 700 m?/g.

Exemplo 38

Producéo de carbono ativado sintético ultrapuro

[00317]O material de carbono sintético pirolisado conforme descrito no exem-
plo 12 foi ativado em um processo de lote através de um forno rotativo (tubo de quartzo
com 3,75 de didmetro interno) a 900 °C sob uma taxa de fluxo de CO2 de 400 L/h,
resultando em uma perda de peso total de cerca de 44%.

[00318]A area de superficie do carbono ativado sintético ultrapuro foi exami-
nada por meio da analise de superficie de nitrogénio com o uso de um analisador de
area de superficie e porosidade. A area de superficie especifica medida com o uso da
abordagem BET foi na faixa de cerca de 1600 a 2000 m?/g. Este carbono sera menci-
onado no presente documento como Amostra 5.

Exemplo 39

Medicdo de H, N, O para carbono ativado sintético ultrapuro

[00319]O material de carbono ativado sintético identificado como Amostra 1
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foi analisado acerca de H, N e O em Elemental Analysis, Inc. (Lexington, KY). Os
dados mostraram que o teor de hidrogénio foi de 0,25%, o teor de nitrogénio foi de
0,21% e o teor de oxigénio foi de 0,53%.

[00320]As diversas modalidades descritas acima podem ser combinadas para
fornecer modalidades adicionais. Todas as patentes U.S., publicacées de pedido de
patente U.S., pedidos de patente U.S., patentes estrangeiras, pedidos de patente es-
trangeiros e publicagbes de nao-patente mencionadas neste relatorio descritivo e/ou
relacionadas na folha de dados do pedido estdo aqui incorporadas a titulo de referén-
cia, em suas totalidades. Os aspectos das modalidades podem ser modificados, se
necessario, para empregar os conceitos das diversas patentes, pedidos e publicagcbes
para fornecer outras modalidades adicionais. Estas e outras alteragdes podem ser
feitas nas modalidades a luz da descri¢ao detalhada acima. Em geral, nas seguintes
reivindicacdes, os termos usados ndo deveriam ser interpretados para limitar as rei-
vindicagdes as modalidades especificas apresentadas no relatério descritivo e nas
reivindicagdes, mas deveriam ser interpretados para incluir tais possiveis modalidades
junto com o escopo completo de equivalentes no qual tais reivindicagdes sao intitula-

das. Consequentemente, as reivindicagdes n&do sao limitadas pelas descrigoes.
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REIVINDICAGOES

1. Material de carbono amorfo  sintético ultrapuro,
caracterizado pelo fato de ser preparado a partir de um polimero de gel
ultrapuro, compreendendo um teor de impureza total de menos que 500
ppm de elementos que tém numeros atdmicos que se situam em uma
faixa de 11 a 92, conforme medido por meio da emissao de raios X
induzida por préton, ou em que o teor de impureza total € menor do que
300 ppm, ou preferencialmente menor do que 100 ppm, ou mais
preferencialmente menor do que 50 ppm, em que o material de carbono
compreende uma area de superficie especifica BET de pelo menos 1500
a 2000 m?/g, e em que o material de carbono compreende um volume de
poro de pelo menos 0,5 cc/g.

2. Material de carbono, de acordo com a reivindicagcdo 1,
caracterizado pelo fato de que o material de carbono compreende uma
area de superficie especifica BET de pelo menos 1600 a 2000 m?/g.

3. Material de carbono, de acordo com a reivindicacédo 1,
caracterizado pelo fato de que o teor de cinzas do material de carbono é
menor do que 0,03%, conforme calculado a partir dos dados de emisséo
de raios x induzida por préton, ou em que o teor de cinzas € menor do
que 0,1%, ou preferencialmente menor do que 0,005%, ou mais
preferencialmente menor do que 0,001%.

4. Material de carbono, de acordo com a reivindicacdo 1,
caracterizado pelo fato de que o material de carbono compreende
menos que 3 ppm de ferro, conforme medido por meio da emisséo de
raios x induzida por préton, ou em que o material de carbono
compreende menos que 1 ppm de niquel, ou em que o material de
carbono compreende menos que 5 ppm de enxofre, ou em que o material
de carbono compreende menos que 1 ppm de cromo, ou em que O
material de carbono compreende menos que 1 ppm de cobre.

5. Material de carbono, de acordo com a reivindicagéo 1 ou 2,

caracterizado pelo fato de que o material de carbono compreende
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menos que 100 ppm de sédio, menos que 300 ppm de silicio, menos que
50 ppm de enxofre, menos que 100 ppm de calcio, menos que 20 ppm
de ferro, menos que 10 ppm de niquel, menos que 140 ppm de cobre,
menos que 5 ppm de cromo € menos que 5 ppm de zinco, conforme
medido por meio da emissdo de raios x induzida por proéton.

6. Material de carbono, de acordo com a reivindicagao 1,
caracterizado pelo fato de que o material de carbono compreende
menos que 50 ppm de sodio, menos que 50 ppm de silicio, menos que
30 ppm de enxofre, menos que 10 ppm de calcio, menos que 2 ppm de
ferro, menos que 1 ppm de niquel, menos que 1 ppm de cobre, menos
que 1 ppm de cromo e menos que 1 ppm de zinco, conforme medido por
meio da emissao de raios x induzida por proéton.

7. Material de carbono, de acordo com a reivindicagao 1,
caracterizado pelo fato de que o material de carbono compreende
menos que 3,0% de oxigénio, menos que 0,1% de nitrogénio e menos
que 0,5% de hidrogénio, conforme determinado por meio da analise de
combustao.

8. Material de carbono, de acordo com a reivindicacdo 1,
caracterizado pelo fato de que o material de carbono compreende
menos que 1,0% de oxigénio, conforme determinado por meio da analise
de combustao.

9. Material de carbono, de acordo com a reivindicacdo 1,
caracterizado pelo fato de que o material de carbono compreende um
criogel de polimero ultrapuro pirolisado.

10. Material de carbono, de acordo com a reivindicacdo 1,
caracterizado pelo fato de que o material de carbono compreende um
criogel de polimero ultrapuro ativado.

11. Material de carbono, de acordo com a reivindicacdo 1,
caracterizado pelo fato de que o material de carbono compreende um
volume de poro de pelo menos 0,7 cc/g, ou pelo menos 1,0 cc/g, ou pelo

menos 1,4 cc/g, ou pelo menos 1,6 cc/g.
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12. Gel de polimero ultrapuro para produ¢cdo de um material de
carbono conforme definido em qualquer uma das reivindicagbes 1 a 11,
caracterizado pelo fato de que compreende carbono, hidrogénio,
oxigénio e um teor de impureza total de menos que 500 ppm de
elementos que tém numeros atdmicos que se situam em uma faixa de 11
a 92, conforme medido por meio da emissdo de raios x induzida por
proton.

13. Gel de polimero ultrapuro, de acordo com a reivindicacao 12,
caracterizado pelo fato de que o gel de polimero ultrapuro compreende
um teor de impureza total de menos que 200 ppm de elementos que tém
numeros atdmicos que se situam em uma faixa de 11 a 92, conforme
medido por meio da emiss&o de raios x induzida por préton.

14. Dispositivo capacitor de dupla camada elétrico (EDLC),
caracterizado pelo fato de que compreende:

a) um eletrodo positivo e um eletrodo negativo, em que cada
um dentre o eletrodo positivo e o eletrodo negativo compreende o
material de carbono sintético ultrapuro conforme definido em qualquer
uma das reivindicacdes 1 a 11, em que o material de carbono sintético
ultrapuro compreende um teor de impureza total de menos que 500 ppm
de elementos que tém numeros atdmicos que se situam em uma faixa de
11 a 92, conforme medido por meio da emissao de raios x induzida por
préton, uma area de superficie especifica BET de pelo menos 1500 a
2000 m?/g, e um volume de poro de pelo menos 0,5 cc/g;

b) um separador poroso inerte; e

C) um eletrolito;

em que o eletrodo positivo e 0 eletrodo negativo sao separados
pelo separador poroso inerte.

15. Eletrodo, caracterizado pelo fato de que compreende um
material de carbono conforme definido em qualquer uma das
reivindicagdes 1 a 11, e um ligante, em que o material de carbono

compreende um teor de impureza total de menos que 500 ppm de
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elementos que tém numeros atbmicos que se situam em uma faixa de 11
a 92, conforme medido por meio da emissdo de raios x induzida por
proton, uma area de superficie especifica BET de pelo menos 1500 a
2000 m?/g, e em que o material de carbono compreende um volume de
poro de pelo menos 0,5 cc/g.

16. Meétodo para a fabricacdo de um material de carbono,
conforme definido em qualquer uma das reivindicagbes 1 a 11,
caracterizado pelo fato de que o método compreende reagir um ou mais
precursores de polimero, compreendendo compostos fendlicos e
compostos de aldeido sob condicdes acidas na presenca de um
catalisador basico volatil para se obter um gel de polimero ultrapuro, e
compreendendo adicionalmente:

(a) secar por congelamento o gel de polimero ultrapuro para se
obter um criogel de polimero ultrapuro;

(b) pirolisar o criogel de polimero ultrapuro para se obter um
criogel ultrapuro pirolisado; e

(c) ativar o criogel ultrapuro pirolisado para se obter um material
de carbono sintético ultrapuro ativado.

17. Meétodo, de acordo com a reivindicagdo 16, caracterizado
pelo fato de que os precursores de polimero compreendem resorcinol e
formaldeido, as condi¢cdes acidas compreendem acido acético e agua, ou
em que o catalisador basico volatil compreende carbonato de amoénio,
bicarbonato de amoénio, acetato de amonio, hidroxido de aménio, ou

combinagdes dos mesmos.
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