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MEMDRTIA DESCRIPTIVA

de una Patente de Invencifn a nombre de:

RUTGERSWERKE Aktiengesellschaft, de na-

cionalidad alemana, domiciliada en Main-

zer Landstrasse 195-217, 6000 Frankfurt

am Main 1, (Alemania); pors "PROCEDIMIEN

TO PARA LA PREPARACION DE UN COQUE ANISQ

TROPO Y FACILMENTE GRAFITIZABLE POR CO-

QUIFICACION A BAJA TEMPERATURA DE UN PRQ

DUCTO DE ALQUITRAN DE LIGNITO",
eeceeo0000000000ceess

A partir de la memoria de patente alemana 1.189.517
es sabido mezclar un pez de alquitrdn de lignito, por ejem~
plo un pez en briquetas (véase sjemplo 2), con 50% de acei-
tes de lavado, filtrar la mezclar para eliminar sus porcio-
nes insolubles en quinoleina a 1402C scbre un filtro rotato-
rio de vacio, y separar de nuevo a continuacidn el aceite de
lavado, por destilecidn en vacio de la pez asi purificada.

La pez purificada es coquificada a continuacidén a baja tempe-
ratura de acuerdo con un plan de temperaturas relativamente

complicade para formar coque (comienze de la coquificacidn a
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baja temperatura 3502C, 12 horas desde 350 hasta 4008C, 12 ho-

T
T
-

ras desde 400 hasta 4508C, 12 horas desde 450 hasta SbDQC y 12
horas desde 500 hasta 5502C), Se obtiene un coque de baja tem-
peratura brillante de color, metdlico oscuro, de forma acicular
o de tiras, ﬁue después de calcinacidn y grafitizacidn conduce
a electrodos de grafito con un coeficiente de dilatacidn tér~-

7

mica de 20 x 107! grades™t,

La misifn del invento es un procedimiento mejorado
para la preparacifén de un coque anisftropo y fécilmente grafi-
tizeble con propisdades mjoradas, por coquificacién a baja tem-
peratura de un producto de alquitrén de lignita.

La misidn del invento se resuslve sometiendo a una.
fraccidn de alquitrén de lignito de alevadﬁ punto de ebulli-

cifn y/o a una pez de alquitrdn de lignito, a una fusidn con

élcali a sproximadamente 280 hasta 3002C durante aproximadamen-

te 1/2 hasta 2 horas, separando sl producto no atacado dejando

sedimentar la masa fundida en caliente, separéndola por lava-

do con agua hasta reaccidn neutra, y secando y coquificandola

a baja temperatura a continuacién a 430 hasta 5502C y 3 hasta

15 atmdésferas manom8tricas de manera de por si conocids y cal-
cinando de manera conocida el coque de baja temperatura obte-

nido.

Para la fusidn con 8lcali se utilizan ventajosamente
una mezcla de NaOH y KOH (1:1) en una proporcidn de producto
de alquitrén de lignito a éléaii de aproximadamente 3:1.

En una variante del procadimientq se puede someter

también a la fraccidn de alquitrén de lignito de elevads punto
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de ebullicidn y/u‘a la pez de alquitrédn de lignito, eventual-
mente diluida mediante un disolvente que hierve por encima de
1508C, en lugar de a una fusidn con &lcali, s una fusidn con
sodio o con amida de sodio con 5 hasta 10% en peso de Na o
con T hasta 15% en peso de NalH,, a aproximadamente 120 hasta
1754C ddrante aprﬁximadamente 2 hasta 5 horas, separar por
filtracifn en caliente el precipitado resultante, y coquifi-
car a baja‘tempergtura gl filtrado, eventualmente después de
eliminar el disolvente, a 430 hasta 5500C y a 3 hasta 15 at-
mésferas manométricas, de manera de por si conocida, y calci-
nar sl coque de baja temperatura obtenido, de manera conocida,
En calidad de disolvente para los productos de alquitrén de
liénﬂn ;e utilizan eventualmente bencena pesado, mesitileno,
pseudocumeno, cumeno; ete.

En calidad de fraccidn de alquitrén de-lignito de
eleQado punto de ebullicidn se utiliza, de acqerﬂo con el in-
vento, ventajosamente un aceite de antraceno con el margen de
ebullicidén de 300 hasta 380°C y/o un destilado de pez y, en
calidad de ﬁez de alquitrdn de lignite, una pez blanda con el
punto de reblandecimients de 25 hasta 302C KS.

Aunque era conocido, por sjemplo a partir de la me-~
moria de pafente alemana Federal 1.,189.517, que en la coqui-
ficacidn .a baja temperatura de productos de alquitrén de lig-
nito, es decir de sustancias principalmente aramaticas, re-
sultan en general coques ampliamente anisdtropos, se compro-
b6 sblo después de detallados estudios, que constituyen la

base del presente invento, que dnicamente resulta coque exclu-
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sivamente anisdtropo cuando en la coquificacifn a baja tempe-
ratura se emplean hidrccarburos aromdticos y heterociclicos
que sdle cantienen sistemas de anillos de seis miembros, En
efecto, se encontrd que hidrocarburos arom@ticos con 3 y méas
anillos, de los cuales uno es de cinco mismbros, heterociclos
nitrogenados, oxigenados o sulfurados del mismo tipc, en los
cudes al menos un heterodtomo se encusntra en el anillo de
cinco miembros, proporcionan en la cegquificacidn a baja tem-
peratura coques con prgiedades insquivocamente isdtropas. De
acuerdo con el invento, se somete por lo tantoc al producto de
alquitrén de lignito que se ha de emplear para la obtencidn
de coque anisdtropo, de modo previo, a-una fusién con &lcali
0 a una fusidn con sodio o con amida de'sodio; mediante la
cual, tal como es sabido; se pueden eliminar heterociclos, ta-
les como por ejemplo carbazol, y compuestos aromfticos de ani-
llos de cinco miembros, tales como por.ejemplo fluoreno, por
transformacidn en los correspondientes compuestos de metal
alcalino., Después de separar las sustancias indessables para
el invento, las sustancias no atacadas. remanentes canducen

en efecto a coques excelentemente anisdtropos.

Cuando se procede de acuerdo con el invento, sn lugar
de los cristalitos orientados en haz, aciculares y largos del
coque acicular conocido, se obtiene un coque de baja tempera-
tura con las grandes unidades cristalinas ventajosas, con di-
reccidn de crecimiento varigéle en disposicidn a modo de lla-
ma. Se trata de coques de baja tempsratura fécilmente grafiti-

zables, que después de calcinecidn y grafitizacidn conducen a
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electrodos de grafito con coeficienfes de dilatacidn térmica
de 4,5 hasta 5,0 x 10“7 grado-l° Estos coques pueden ser uti-
lizados para la fabricacidn de electrodos de grafito con el
maximo didmetrao, los llamados electrodos de potencia ultra-
elevada.

El invento es explicado mediante ejemplos que cons-

tituyen las formas de realizacién preferidas,

EJEMPLO L

Pez blanda de alquitrén de lignito (alquitrén menos
15% de porciones de bajo punto de ebullicidn) es calentada en
la proporcidn 3:1 con una mezcla de NaDH y KOH (1:1) y es agi-
tada durante 3/4 horas bajo reflujo a 2902C, es dejada repo-
sar durgnts 24 horas a 2002C, y se retira la pez blanda sobre-
nadante (rendimiento de productos no atacados: 73,6%).

Esta pez blanda s enfriada, es desmenuzada y es
lavada con un Ultra-Turrax, hasta reaccidn neutra del extrac-
to acuoso, 5 veces con aproximadamente la cantidad ponderal
triple de agua a 90¢C,

200 partes en peso de esta pez blanda decantada y
deshidratada son coquificadas a baja temperaturade manera co-
nocida a 4702C y 5 atmdsferas manométricas, y el cogque en bruto
es calcinado a 13002C. Rendimiento: 159 partes en pesc de co-
que calcinado.

El coque muestra en la seccidn pulimentada bajo el
microscopio estructuras de muy gran superficie con elevada

anisotropfa. Un electrodo de grafito producido a partir del
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coque tenia un coeficiente de dilataidn térmica lineal de

4,8 % 10-7 grado_l.

EJEMPLO 2

Aceite de antraceno obtenido a partir de alquitxrén
de lignito (margen de ebullicidn 300 hasta 3802C) es calenta=-
do en la proporcidén 3:1 con una mezcla de NaOH y KOH (l:1),

y es agitado bajo reflujo a 2908C durante 3/4 horas, es deja-
do reposar durante 18 horas a 150¢C y el aceite sobrenadante es
retirado,

El aceite Bs lavado a 90fC 5 veces con la cantidad
triple de agua hasta reaccidn neutra de las aguas de lavado,
y a continuacidn es secado.

200 partes en peso de Bste aceite son coquificadas
a baja temperatura de manera conocida a 4702C y 10 atmdsfe-
ras manométricas, y el cuqde en bruto es calecinado a 13008C,
Rendimiento: 50 partes en peso de coque calcinado.

El coque muestra en la seccidn pulimentada bajo el
microscopio estructuras de superficie muy grande con eslevada
anisotropia. Un electrodo de grafito producido a partir del
coque tenia un coeficiente de dilatacidn té&rmica lineal de

4,5 x 1077 grado~l.

EJEMPLO 3

1500 partes de pez blanda de alqutrén de lignito
(como en el Ejemplo 1) son calentadas a 1632C con 3000 partes

de mesitileno y son mantenidas bajo reflujo durante 10 minutos.
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A esta mezcla de disolvente/pez blanda se affaden en el espacio de
2 horas 100 pates de sodio y se deja reaccionar posteriormente

a una temperatura de 1502C durante 2 horas, y luego se separa

por filtracidn el precipitado resultante.

Desde el filtrado se elimina el disolvente mediante
separacidn por destilacidn a una temperatura de la parte infe-
rior de 1802C (rendimiento de pez blanda previamente tratada
1062 partes en peso). |

200 partes en peso de esta pez blanda son coquifica-
das a baja temperaturade manera conocida a 470°C y5 atmﬁsfe-
ras manométricas y el coque en bruto es calcinado a 13009C.
Rendimiento: 140 partes en peso de coque calcinado,

El coque muestra en la seccidn pulimentada bajo el mi-
croscopio estrdcturas de superficie muy grande con elevada.aniso-
tropfa. Un electrodo de grafito producido a partir del coque

7

tenia un coeficiente de dilatacin térmica lined de 4,7 x 10

grado"lo

EJEMPLD 4

Un-destilado de pez, obtenido en la preparacidn de
pez dura a par&ir de pez normal de alquitrén de lignito, es ca-
lentado a 1258C y es mantenido & esta temperatura durante cor-
to tiempo, luego se aRade lentamente 10% en peso de amida de
sodio y se deja maccionar ulteriormente durante 2 horas. El
precipitado resultante es separado por filtracidn en caliente
y el filtrado es empleado para la coquificacidn a baja tempe-

ratura,
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200 partes en peso del destilado de pez asi tratado
de modo previc son coquificadas afbaja temperatura de manera
conocida a 460%C y 8 atmésferas manométricas, y el coque en
bruo es caslcinado a 13D02C, Rendimiento: 60 partes en peso de
coque calcinado,.

El coque muestra en la seccidn pulimentada bajo el
microscopio sstructuras de superficie muy grande con elevada
aisotropia. Un electrodo de grafito producido a partir del co-

que tenia un coeficiente de dilatacidn térmica lineal de

4,6 % lD_7 grado_lo

Se reivindica como nueve y de propia invenciﬁn;

1.~ Procedimiento para la preparacion de un coque
anisftropo y facilmente grafitizable por coquificacién a baja
temperatura de un producto de alquitrdn de lignito, caracte-
rizado porque se somete a una fraccién.de alquitré@n de ligni-
to de elevado punto de ebullicidn y/o a un pez de alquitrén
de lignito a una fusidn con élcali a aﬁroximadamente ZBQ has-
ta 3002C durante aproximadamente 1/2 hasta 2 horas, = separa
el producto no atacado dejando sedimentar la masa fundida en
caliente, se la separa ﬁor lavado con agua hasta reaccién neu-
tra y se seca, y se la coquifica a baja temperatura a continua-
cién de manera de por si conocida a 430 hasta 550°C y 3 hasta
15 atmdsferas manométricas, y se calcina de manera conocida

el coqus de baja temperatura obtenido.

A3
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2.~ Procedimiento segln la reivindicacién 1, caracte-
rizado porque para la fusidn con alcali se utiliza una mezclé
de NaOH y KOH (1:1) en la proporcifn de producto de alquitrén
de lignito a &lcali de aproximadamente 3:1.

3.~ Procedimiento segdn las reivindicaciones anterio-
res,. caracterizado porque esn una variante del procedimiento se
somete a una fraccidn de alquitrén de lignito de elevado punto
de sbullicidn y/o a una pez de alquitrén de lignito, eventual-
mente dilufda mediante un disolvente que hierve por encimade
150%C, en lugar de a una fusidn con &Alcali a una fusidn con sodio
o con amide de sodig, con 5 hasta 10% en peso de Na a 7 hasta
15% en peso de NaNHz, a aproximadamente 120 hasta l759t. duran-
te aproximadamente 2 hasta 5 horas, se separa por filtracién
en caliente el precipitado resultante, eventualmente después .de
eliminar el disolvente, se coquifica a baja temperatura de ma-
nera fde por sf conocida a 430 hasta 550°C y 3.hasta 15 atmlsfe-
ras manométricas, y se calcina de manera conocida el coque de
baja temperatura obtenido,.

4.~ Procedimiento segln las ¥eivindicaciones ante=-
riores, caracterizado porque 8n calidad de disolvente se utili-
= benceno pesado, mesitileno, pseudocumeno, cumeno, o compues-
tos similares.

5.~ Procedimiento seglin las reivindicaciones ante- '
riores, caracterizade porque en calidad de fraccién de alquitrén
de lignito de elevado punto de ebullicidn se utiliza un aceite
de antraceno con el margén de ebullicidn de 300 hasta 3B802C

y/o un destilado de pez,

K



10

0- 388904

6.~ Procedimiento seglin las reivindicaciones ante-

riores, caracterizado porque en calidad de pez de alquitrén de
lignito se utiliza una pez blanda con el punto de reblandecimien~
to 25 hasta 308C KS;

-T«- PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACIUN DE UN COQUE
ANISOTROPO Y FACILMENTE GRAFITIZABLE POR COQUIFICACICON A -BAJA
TEMPERATURA DE UN PRODUCTO DE ALQUITRAN DE LIGNITO.

Tal como se describe y reivindica en la presente Me-
moria Descriptiva, que consta de diez hojas escritas a mlquina

Jjor una sola cara.

adri 1911
Madrid, 4 AR,
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