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MEMORIA DESCRIPTIVA
que se acompaila a la solicitud de

UNA PATENTE DE INVENCION

a favor de PHILLIPS PETROLEUM COMPANY, Sociedad de naciona-
1lidad norteamericans, residente en BARTIESVILLE, Oklahoma,
UCSOA.

por

YPROCEDIMIENTO PARA IA PRODUCCION DE NEGRO DE HUMO", Con
ﬁrioridad de la Patente norteamericana mime. 746.435 de fe~

cha 22 de Julio de 1.968,

Ta presente invencidn se refiere a la produccidn
de negro de humo., En uno de sus aspectos wés especificos, la
presente invencion se refiere al control de las propiedades
del negro de humo.

Ia produccidn de negro de humo, tal como aqui se
hace referencin a ella, comprende generalmente la pirélisis
de un material hidrocarbonado o aceite de producecién dentro
de un reactor, para producir uns suspensi6n de particulas

de negro de humo en fase gaseosa, efectuandose la separacidn
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para obtener el material sélido carbonoso.

El negro de humo, ampliasmente usado en la fabrica-
cion de goma, es valorado en cuanto a su adecuacidn para sus
michos usos, segin varias de sus propiedades. Una de estas
propiedades es llamada generalmente "estructura". Por "es-
truc_tura" , tal como aqui se ue_a; se entiende la‘propieéad
que se mide par 1a cifra de absorcidn de ftalato de dibutilo
definida por el Método de Ensayo Tentativo ASTM D 2R14-65T,
publicado en 1965, o por cualquier otro wétodo equivalente
al mismo,. _ 3 _

Se ha compi'obado ahora que se puede modificar la
estructura del negro de humo 'regulando la mezcla de le ali-
mentacidn hidrocarbonada con una parte de los gases de com=
tustidn, o-gms combustible y aire, antes de su introduceidn
en la zona de :forma.cién de negro de humo, afectando tal re-
gulacidn no slo el grado de la mezcla, sino también los com
ponentes con los cuales la alimentacién hidrocarbonada es
mezclada antes de ser llevads & la temperatura de formaocidn
de negro de humo.

Por consiguiente, la invencién crea, para la pro-
duccidn de negro de humo mediante la pirdlisis de un hidro-
carburo, un procedimiento que comprez}de asoclar con el reac-
tivo hidrocarbonado una primers mszcla de cqmbustién para
elevar la temperatura del reactivo hasia inmediatamente por
debajo de la temperatura de formacign de negro de humo, aso-
clar con la mezcla de reactq.vo hidrocarbonado y uezcla de
combustidn una segunda megcla de conbustidn para llevar la
temperatura del reactivo'a la temperatura de'fomaei‘c'm de ne-
gro de humo, y conducir la mama gaseosa resultante & la zone

de formacign de negro de lmmo para convertir en negro de humo
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el reactivo hidrocarbonado.

La presente invencién, se puede llevar a efecto
mediante un aparato para producir negro de humo, una de cuyas
formas de realizacion se representa a titulo de ejemplo com—
prendiendo un reactor de varias zonas provisto en alineacion
axil y contigua de una zoma de entrada de alimentacidn, de una
zona de combustion y de una zona de formacidn de negro de humo
estando prevista la zoma de entrada de alimentacidn para la in
troduccidn de gmses de alimentacidén y de combustidn y para la
mezela de gases de alimentacion, y de combustidn para aumentar
la temperatura de la alimentacion entire la zona de entrada de
alimentacion y la zona de combustidn.

En uno de los procedimientos anteriores de la es-
pecielidad, se forma el negro de humo introduciendo una ali-
mentacidn hidrocarbonada en el reactor ¥ rodeando la alimen-
tacion de gases de combustiOn para llevar la alimentacidn a
la temperatura de reaccidn, después de lo cual se introduce
la msa reactiva en una zona en la cual se considera formada
la parte principal del negro de humo.

En la especlalidad anterior, existen variaciones
de este procedimiento, segin las cuales se prevé una zona se-
perada de introduccidn de la alimentacidn, en la cual se ali-
menta una parte de la alimentacibn con log geses de combus—
ti0n y en la cuel se infroduce con la alimentacidn wna parte
de los grses de combustion.

Bl procedimiento de la presente invencidn es apli-
cable a todos log procedimientos anteriores de 1z egpeciali-
dad que se han mencionado, al uso de materiales clasicos de
alimentacidn y a las condiciones empleables generalmente y

requiere la introduccidn de gases de combustion en una zona
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intermedia adyacente & la zona de introduccidn de alimenta=
cidn, de manera que la temperatura de los reactivos sube rg
pidamente a una temperatura inmedietamente inferior a la
temperatura de la zona de formacidn de negro de humo, y para
realizar simultdneasmente a ello una dilucidn y dispersion de
le alimentacién hidrocarbonada, y en todos los gases de com—
bustidn, en grado tal que se obtiene la calidad deseada de
negro de humo,

Ia "zonz intermedia®, dispuesta entre la tobera de
entrada de alimentacién ¥ 1a zona de combustién, se encuentras
dispuesta de modo que permite la introduccidn de los gases
de combustidn en el reactor de modo que se efectia una mezcla
completa con la alimentacidn reactiva y se eleva la tempera-
tura del hidrocarburo reactivo alimentado hasta una tempera-
tura inmediatemente inferior a la temperatura de formacion de
negro de humo, que se considera generalmente superior a 1204¢
C. aproximadamente., Por consigulente, la temperatura de sali;
da de la zona intermedia, que puede variar para cada alimen-
tacidn hidrocarbonade individual, se encontrard generalmente
en proximidad de ls temperatura de formacidn de negro de hu=
mo, es decir entre 927 y 3162 C., ¥y preferiblemente entre
aproximedamente 720 y 4402 C., menos de la temperatura mis
baja de formacidn de negro de humo del material cargado. En
todo caso, la temperatura de salida de la zona intermedia
sera; la temperatura desde la cual el hidrocarburo alimentado
es llevado de manera esencialmente instantdnea a la tempera-
tura de formacidn de negro de humo sl ser introducido en la
zona cldsice de combustion.

Simulténeamente, os deseable introducir los gases

de combustién en la zona intermedie de modo que se efectie
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en el tiempo mds corto posible una mezcla completa de la
alimentacién con 1los geses de combustion y que se consiga
una dispersidn maxima y uniforme del hidrocarbturo alimen-
tado en loes gnses de combustiodn. Con este fin, los goses
calientes de combustidn pueden ser introducidos radial o
tangencislmente en la zona intermedia después de la produc-
®idn, por la oxidacion, de un combustible con un gas que
contiene ox{geno libre, dentro o fuera del reactor.

El procedimiento de la presente invencidn serd com-
prendido mis facilmente con referencia a una forma de reali-
zacidn de un reactor de tipo adecuado para el uso en el pro-
cedimiento que a modo de ejemplo se representa en los adjun-
tos dibujos, en los cuales,

Ia figura 1, es una vista en alzado y en seccidn
{4ransversal del aparato susceptiible de utilizarse para la
realizacion del procedimiento de la invencion.

Ia figure 2, es una vista en seccidn por la 1inea
2-2 de la figura 1.

Refiriéndonos a las adjuntas figurass, se representa
en ellas un reactor en varias secciones que comprende zonas o
camaras axialmente contiguas. Ia zona (2) es 1a zona de in?pg
duccidn de alimentacién; la zona (3) es la zona intermedia,
es decir la zona en la cual el reactivo es llevado a la tem-
peratura inmediatamente inferior a la temperatura de forma-
cibn de negro de humoj la zona (4) es la zona de combustidn y
1a zona (5) es 1a zona de formacidn de negro de humo. Estas
zonas estdn contgnidas en la envoltura de acero y con el aig-
lamiento cldsico, no representado.

Ie principal adaptacidn realizada en el reactor con
vencional se reflere a la zona (3) o zona intermedia. En rea-

lidad, es poco lo que diferencia la zona (2) de la zona (3),
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pero, a loe efectos de la explicacion, se consideraran como
existentes dos zonas.

El reactivo es introducido en la zoma (2) por el
conducto (10), provisto de la tobera (1';). Ie zona (2) estd
provista de la camars o anillo de comtustidn (11), dispuesto,
por ejemplo, periféricamente con respecto a la tobera de en-
trada (17 ), estando provista la camara (11) de la tobera de
combugtible (13) y de uma tobera (14) de aire o de gas que
contiens omfgeno libre, dispuestas en ella, En la cdmare (11)
se producen los geses calientes de combustidn que, por con=-
ductos (16), son conducidos a la camara (2).

Preferiblemente, habria dos conductos (16) que con-
ducen desde la cemara (11§ hasta la tobera digo cerca de la
‘tobera (17), como se migatra en la figura 28, Low mismos es-
tdn dispuestos preferiblemente de modo que descargan en di-
recciones opuestas en relacidn de impacto con respecto a la
descarga de la tobera (17). las dimensiones de loe conductos
(16) estdn previstas para la mayor caids admisible de presidon
para alcanzar una elevada velocidad cerca de la tobera (17) y
para conseguir lo dispersidn maxima del reactivo dentro de la
zona de umbral (3). 7

En una variante, el gas de combustidn puede ser pro
ducido de una manera andlogs & la usada en la zona de combus-
tidn (4), es decir en aberturas y por la efectiva oxidacion,
dentro de dichas aberturas, del combustille con oxidante, y
con introduccidn desde las mismas en la zona préxime a la to-

bere de descarga (1_;). Andlogamente, la camara (11) puede
tambien estar dispuesta periféricemente con respecto a la to=

bera (17) y descargar desde esta zome periférica en cualquier
punto de la zoma (2).
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Iae introduccion de los gases calientes de combus~
tion en la zoms (2) desde la cemara (11) eleva la temperatu
ra del reactivo de alimentacidn y dispersa la alimentacién
dentro de loe gases calientes, elevéndose 1z temperatura de
la alimentecién preferiblemente hastia cerca de la temperatu
ra de formacidn de negro de humo.

En las aberturas (6) de la zona de combustidn (4),

se producen gases de combustidn que son despuds introducidos
en la zona de combustion (4), radial o preferitblemente tan-
gencialmente con respeoto.a la masamactiva, ¥y que fluyen
axilmente por ella de modo que llevan la mase de reaccién s
la temperatura de formacién de negro de humo, o & um tempe~
ratura superior, en cﬁyo momento la masa reactiva resuliante
es introducide en la zoma (5) de formacidn de negro de humo,
slendo extraf{do del reactor el negro de humo por la tobera
(15).
o Ia expoeioic'm anterior no tiene que exiuir el uso
de aire ¥ combustible precalentado en.cualquier momento del
procedimiento, asi como tampoco tiene que excluir la intro=—
duccidn directe en la zona (4) de alguna parte de combusti-
ble. . »

Segin el procedimiento de la preseni:o invencion,'
puede introducirse en la zoma (2), por las aberturas (13 y
14), un exceso de oxidante o de combustilble. Sin emba:"go, 86
prefiere tebejar con un exceso de combustible, ya que un ex-
ceso de oxidante tiende & provocar una prematura formacién
de negro de humo. Aun cuando en la zona (3) puede producirse
algin negro de humo, tal formacion indica un solrecalenta~-
miento localizado o una mezcle lnadecuads del reactivo y de

los enses callentes.:
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Variaciones endlogas pueden realizerse en las can-
tidades relativas de combustible y de oxidente introducidas
por las aberturas (6) en la zome (4). Sin embergo, se prefie
re trabajar con la cantidad de aire introducids en la zona
(4) en exceso con respecto a la cantidad estequiométrica.

También se comprenderd que no hey l{mites 2 la tem
peratura a la cual la carga de hidrocarburo es precaléntada.
dentro de cualquiera de las zomas (2 y 3), siempre que no se
supere la temperatura de formacién de negro de humo. Por con—
slgulente, es posible precalentar el.hidrocarburo a dicha tem
peraturs = o cerca de ella - en la zoma (2) de introduccicn
de alimenyacidn, con poca o ninguna adicidn sucesive de calor
en la zona (3), siendo 1la mezcla de los componentes el factor
principal afectado en la zona {3).

Como se comprenderd, pueden emplearse distintos com
bustibles para realizar el precalentamiento en una de las
distintes zonas. Por ejemplo, pueden usarse gas natural y
aire en la zona (2), y propano y aire en la zoma (4).

El procedimiento de la invencion produce no sélo ne
gro de humo de estructura inferior a la normalmente obtenida e
en los procedimientos clasicos de horno, sino que permite
clerto grado de control de la estructura medianye la varia-
cidn de les cantidades relativas de gas de combustidn intro-
ducides en la zoma (2) y en la zoms (4). Ia cantidad de gas
de combustidn introducidas en la zona (2) es preferitle y
aproximdamente del 3%el 45% del totai introducido en el reac
tor, estando relacionada dicha cantidad con las caracter{eti-
cap de estructura del negro de humo producido, como resulta

del ejemplo siguilente:
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Se realizd una serie de tandas pare producir negro
de humo usando un reactor de la configuracidn general del
reactor representado en las adjuntas figurase

Como combustible, se empled propano, gque 86 intro-
dujo con aire por las aberturas (13 y 14) y se quemo en la
cémara o zone emlar (11). Como material carbonado alimentae
do se empled benceno, introducido por la abertura (103 en for
me de vapor, a temperaturas comprendidas entre 2688 y 28;ﬂ C.

Se hizo primero una tenda de control sin mds intro-
duccion de combustible ni sire que en la zoma (4). Los resul-
tados de esta tanda fueron considerados representativos de
los procedimientos cldsicos de produccidn de negro de humo.
Se efectuaron después tandas adicionales en condiciones esen-
clales iddnticas, excepto que la alimentacidn fué mezclada con
gases de combustidn y llevada en la zoma (3) a la temperatura
immediatamente inferior a la temperatura de formacidn de ne-

gro de humoe Loe resuliados fueron los sigulentess:’
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Control _ 2 S .
Alimentacion de benceno, -
kgs t; i' ' 29’6 1,2 27)3 25,2
Alimentacion de propano, :
m3/h. 4-,81 5930 5,78 6,25
a la zona intermedia 0 0,96 1,93 2,89
a la zona de combuste 4,81 4,34 . 3,85 3,36
Entrads de aire, m3/he 170 170 170 170
a la zona intermedia .0 17 K 51
8 la zona de combust. 170 153 136 - 119
% estequiometrico de aire
. & la zona intermedia 0 75 75 75
‘'a la zona de combusto 150 150 150 150
Temp, de salida de la zZona
intermedia, 2 Cs 271 593 816 982
Zona de formacién de ne-
gro de humo
Temperatura de entradsa,
2 C, () 1327 1327 1327 1327
Permanencia.dn la zona
Intermedia
"Tiempo, segundos - 0.010 0,005 0,0025
Zona de formaclion de ne=
%ro de humo
lempo de permanencia, -
segundos - 0.037 0.037 0.037
Rendimiento, base C en la o
alimenyaci’qn, % 4642 545 5267 531
Conversion,bagse C total,® 37.0 42.0 .39.0 38.0
Fotelametro i a1 87 33 gl
Superfigle 56 N2, m2/g 94,9 8004 Le5 363
Absorcion de ftalato.de
o 12943 117.2 110.0

dibtutilo, no (wwox) 111.1

(%) Considerads temperatura de formacidn de negro de humo.
(wx) Ensayo ASTIM D 1618~58T,

(wve) Ensayo ASTM D 2414-65T, 1965.

Estos datos mestran que la estructura del negro
de humo producido partiendo de la alimentacion de un mterial
hidrocarbonado es influf{de de manera significativa por la
mezela preliminar con gases calientes de combustidn, para lle-
var el meterial alimentado a una temperatura inmediatamente
inferior a la temperatura de formacion de negro de humo, en
condiciones de mezola completa exactamente cuanto entra en
la zona de formacion de negro de humo,

En los datos anteriores, se considera la tempera-

ture de 13272 C, como temperatura de formacidn de negro de
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humo. Como la alimentacidn ha sido precalentads en la tande
de control, estd indicada para la tanda de control mismo y
para la zona intermedia uma tempsratura de 271% C. En cada
ume de las otras tandas, se 1llevé la mezcla de reaccién a
una temperatura cada vez mayor antes de introducirla en la
zona de combustidn, aun cuando la temperatura a la cual la
alimentacidn hidrocerbonada habia sido introducida en la zo=-
na de formacidn de negro de humo era la misma en todos los
cagos. Andlogamente, aun cuando en cada caso se introdujo en
el reactor la misma cantidad de aire, al aumentar la propor-
cidn del aire total introducido en la zona intermedia, la
estructura del producto negro de humo disminufa. Como la can
tidad de alre introduclide en la zona intermedias es, hasta
clerto punto, una medlda de la turbulencia creada en la zona
intermedia, la cantidad de aire y de combustible introducida
en la zona intermedis indice la cantided de mezela y el gfa-
do de dispersién de la alimentacién hidrocarbomada dentro de
esa zomas "

A base de los datos anteriores, se ha comprobado
que la cantidad de aire introducida en la zona intermedia
del reactot deberfa ser aproximadamente de un 2% a un 30%,

y con preferencia aproximadamente de un 5 a un 25% del aire
total introducido en el reactor. Se ha couprobaedo que esta
cantidad es partlicularmente ventajosa cuando la zona inter-
media es hecha trabajar con el ‘75% aproximadamente éel alre
tedricamente requerido en esa zoma y la zona de combustion
es hecha trabejar con aire en exceso de la cantidad teéx.'ica,
es decir, con un 150% aproximdamente de dicha cantidad ted-
ricae '

Los detos indicen, ademds, que tiempos de permsnen



315

320

325

330

335

340

12

cia en la zona intermedia muy cortos son adecuados para ob-
tener una dispersidn satisfactoria del hidrocarburo en los
gases callentes, siendo esta vez aproximadamente de 0,0025
segundos hasta 0,010 segundos, y con preferencia de aproxi-
madamente 0,0035 hasta 0,010 segundos. ,

Se ha explicado la invenoidn refiriéndose a un de-
terminado material alimentado; sin querer con ello limitar al
mismo la alimentacidn, ya que se admite que las condiciones
o resultados generalmente aplicables al tratamiento de ben—
ceno; 0 que s¢ derivan del misdbo, son endlogamente aplicables
e otros materiales hidrocarbonados alimentados, empleados pa-
ra la produccidn de negro de humo. Andlogamente, la exposi-
oidn de la invencidn que se refiere al precalentamiento de
material alimentado mediante la combustidn de propano o de
gas natural con aire no ha sido hecha con intencidén de limi-
tar la invencidn ni al uso de tales medios para elevar la
temperatura del material hidrocarﬁonado alimentado, ni al nﬁ
mero de zomas empleadas en la ejecucion de tal precalenta=
wiento.

Todo aquello que ses accesorio en la realizacidn
del procedimiento descrito, podréd ser objeto de modificagio—
nes y las cuestiones de forma, dispositivos y mdquinas utili
zadas en la ejecucidn de la invenciodn deberdn tomarse como
de orden secundario, pudiéndose emplear aquellos que mejor
convengan en tanto no alteren fundamentalmente las particu-
laridades caracteristicas.

Ia entidad solicitante se reserva el derecho de ob-
tencidn de los oportuncs Certificados de Adicidn complementa-
rios por las mejoras o perfecclonamientos que en lo sucesivo

la practica pudiera aconsejar.
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Descrita suficientemente la naturaleza y alocance
de la presente invencién; es{ como la forma en que la mige
ma puede ser llevada a la pra'.ctica, se reivindican a t{tue
lo privative las siguientes particularidades carscterfsti-
cas, sohre las cuales ha de recaer la concesidn del priviw

legio de FATENTE DE INVENCION que se solicita.

'1). Procedimiento para la produccién de negro de
humo mediante la pirédlisis de una alimentacidn hidrocarbo-
nada que se pone en contacto con uma corriente princilpal de
gas caliente que le comunica el calor de la pirélisis a di-
cha alimentacidn, caracterizado par el hecho
de ponerse preliminarmente en contacto con una cofrienie se-
parada de gas callente dicha alimentacion y calentarse asi
inmediatamente antes de ponerse en contacto con dicha corrien
te prineipal, a una temperatura que se acerca ~ pero es infe-
rior - a 1a temperatura de formacidn de negro de humoe

2)e Procedimiento segun la reivindicacién 1l)p ca-
racterizado por el hecho de obtenerse dicha corriente prine
cipal y dicha corriente separada de gas caliente por combus-
tion de un combustible con un gas que contiene ox{geno 1libre.

3). Procedimiento segin la reivindicacidn 2), ca=
racterizado por el hecho de que la cantidad de gas que cone-
tiene ox{geno libre usada para formar dicha corriente sepa-
rada de gas caliente es del 2 al 30% del total del gas que
contiene ox:fgeno libre empleado en el procedimiento.

4). Procedimiento segin la reivindicacidn 2) o 3),
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lcaraoterizado por el hecho de que la cantidad de gas que con-

tiene oxigeno livre, usada para formar dicha corriente sepa-
rada de gas caliente, es inferior a 15 requeride para una
combustion completa del combustible que 1la acompafin.

5). Procedimiento segin cualquiera de las reivin-
dicaciones 2) a 4), caracterizado por el hecho de que la can-
tidad de gas que contiene oxigeno libre, usada para formar
dicha corriente principal de gas caliente, es mayor que le
requerida para la combustion complete del combustible que la
acompails .

6). Procedimiento segin cualquiera de las reivin-
dicaciones 1) a 5), caracterizado par el hecho de que dicha
temperatura que se acerca - pero es inferior -~ a la tempera-
tura de formacion de negro de humo, es inferior en 9272 -
3162 C. a la temperatura de formecién de negro de humo,

7)+ Procedimiento segin cualquiera de las reivin-
dicaciones 1) a 6), caracterizado por el hecho de que la du-
racifn del contacto entre dicha alimentacidn y dicha corrien-
te separada de gas caliente, antes del contacto con dicha co-
rriente principal, estd comprendida entre 0,0025 y 0,010 se~-
gundos.

8). "PROCEDIMIENTO PARA IA PRODUCCION DE NEGRO DE
HUMO¥. Con prioridad de la Patente norteamericana nim.
746,435 de fecha 22 de Julio de 1.968.

Todo ello segin queda expuesto en la presente Me—



moria, que consta de quince hojas foliadas y mecanvgrafiadas
por une sola cara, y una hoja de dibujos que con la misma se

acompafza.

MA.DRID, 11 de Jullio de 109690
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