(19) OFICIUL DE STAT
PENTRU INVENTII $1 MARCI
Bucuresti

ROMANIA

S RO 125623 B1

1) Int.Cl.
C30B 35/00 %5
F16K 7/00 2°06:0"

(12) BREVET DE INVENTIE

(21)  Nr.cerere: A 2008 01019

(22) Data de depozit: 24.12.2008

(45) Data publicarii mentiunii acordarii brevetului: 28.01.2011 BOPI nr. 1/2011

(41) Data publicarii cererii:
30.07.2010 BOPI nr. 7/2010

(73) Titular:
+ INSTITUTUL NATIONAL DE
CERCETARE-DEZVOLTARE PENTRU
ELECTROCHIMIE $I MATERIE
CONDENSATA,
STR. DR. AUREL PAUNESCU PODEANU,
NR. 144, TIMISOARA, TM, RO

(72) Inventatori: .
+ NITU MARIAN, STR. POPA $APCA,
NR. 32, BL. A12, AP. 5, TIMISOARA, TM,
RO;

* GROZESCU IOAN, GHIRODA, NR. 160,
GHIRODA, TM, RO;

* LAZAU CARMEN, STR. AEROPORT,
NR. 9, TIMISOARA, TM, RO;

+ DABICI ANAMARIA, GHIRODA, NR. 160,
GHIRODA, TM, RO

(56) Documente din stadiul tehnicii:
CBl a 2007 00101 A2; DE 10050315 A1

49 SISTEM DE ETANSARE A AUTOCLAVEI PENTRU
PRODUCEREA MATERIALELOR NANOCRISTALINE PRIN
METODA HIDROTERMALA IN CAMP DE ULTRASUNETE

CU SONOTRODA IMERSATA

Examinator. ing. ARGHIRESCU MARIUS

Orice persoand are dreptul sd formuleze in scris si motivat,
la OSIM, o cerere de revocare a brevetului de inventie, in
termen de 6 luni de la publicarea mentiunii hotararii de
acordare a acesteia

RO 125623 B1



11

13

15

17

19

21

23

25

27

29

31

33

35

37

39

41

43

45

47

49

RO 125623 B1

Inventia se refera la un sistem de etangare a instalatiei de obtinere a nanocristalelor
prin metoda hidrotermald, in cadmp de ultrasunete, cu sonotroda imersata, de tip cilindric, in
trepte.

Productia de nanomateriale, pure sau dopate, a luat un avant deosebit in ultimii ani,
datorita proprietatilor speciale ale acestora si a gamei extrem de largi de aplicatii. Una dintre
metodele devenite clasice este metoda de sinteza hidrotermala a nanocristalelor, prin care
solutia de crestere este inchisa ermetic intr-o incintéd numité “autoclava”, iar sinteza are loc
la presiuni si temperaturi mari.

in timp, au aparut diferite imbunatatiri ale acestei metode, de exemplu, prin cresterea
nanocristalelor prin metoda hidrotermal& asistatd ultraacustic. In acest sens, materialul
precursor din solutia de crestere este bombardat, in timpul incalzirii, cu ultrasunete. Efectele
induse de ultrasunete, cavitatia si microjeturile din fluid aduc anumite avantaje, cum ar fi
reducerea semnificativa a timpilor de cristalizare si reducerea dispersiei dimensionale a
particulelor obtinute. in procedeele clasice, cAmpul ultrasonic este aplicat din exterior, prin
peretii autoclavei, de reguld, prin capacul inferior, dar are dezavantajul ca necesita niveluri
ridicate de putere ultrasonora aplicata, datoritd absorbtiei energiei sonore de catre peretii
vasului, care sunt confectionati din teflon. O metoda noua (cerere brevet RO 200700101)
consta in folosirea unei sonotrode imersate, in sensul ca energia ultrasonora este aplicata
direct solutiei de crestere, prin intermediul unei sonotrode care traverseaza capacul auto-
clavei. Avantajul este ca energia ultrasonora este aplicata direct solutiei, iar randamentele
sunt net superioare, puterea necesara fiind cu circa un ordin de marime mai mica decét la
ultrasonarea prin peretii vasului. Microjeturile din fluid sunt net delimitate de conturul partii
frontale imersate a sonotrodei, ceea ce conduce la formarea unor curenti asemanatori celor
de convectie, care ajuta la o buna amestecare si omogenizare a solutiei, la alimentarea
grauntilor cu nutrient si la eliminarea gradientilor termici. Sonotroda folosita pana acum este
de tip cilindric, iar etansarea intre capacul autoclavei si sonotroda se realizeaza in dreptul
unui nod de oscilatii, prin intermediul unei garnituri de tipul O-ring, ca in fig. 1, in care este
reprezentatd schematic etansarea clasica tip arbore-lagar, unde: 1 - capac autoclava; 2 -
sonotroda; 3 - garnitura etansare.

Sistemul de etansare a instalatiei de obtinere a nanocristalelor prin metoda
hidrotermal&, mentionat, necesita o prelucrare mecanica de inalta precizie, cu tolerante de
prelucrare a componentelor de ordinul a 0,01...0,03 mm si rugozitati mici, ceea ce mareste
inutil costurile de realizare a instalatiei, in conditiile in care materialele utilizate pentru
realizarea sonotrodei sunt greu de prelucrat (oteluri refractare, titan, sticla, ceramica etc.).
inplus, la fiecare operatiune de inchidere-deschidere a autoclavei, este necesara scoaterea
inelului de etansare de pe sonotroda, ceea ce duce la uzura acestuia $i compromiterea sa
dupa 3-4 cicluri, respectiv, la neetanseitati, scapari de substante corosive sau toxice in
laborator.

Sistemul de etangare mentionat, din cererea de brevet RO 200700101, mai prezinta
si alte dezavantaje constand in aceea ca:

- pentru afi eficiente, aceste tipuri de etansari (arbore-lagar) cer precizii de prelucrare
mecanica ridicate, cu tolerante de prelucrare a componentelor de ordinul a 0,01...0,03 mm,
si rugozitati mici, ceea ce mareste inutil costurile de realizare a instalatiei. Problema este cu
atat mai acutd cu cat se pot folosi pentru sonotrodd materiale mai greu de prelucrat, de
exemplu, oteluri refractare, titan, sticla, ceramica etc.;

- presiunea generata de incalzirea solutiei de crestere la 150...250°C este de ordinul
zecilor de atmosfere, iar fortele aplicate asupra sonotrodei pot ajunge la sute de kgf si pot
sa o0 expulzeze din autoclava; aceasta presupune ca ansamblul autoclava-sonotroda sa fie
rigidizat prin intermediul unor juguri metalice sau prin alt sistem mecanic, care sa impiedice
deplasarea sonotrodei;
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- lafiecare operatiune de inchidere-deschidere a autoclavei, este necesara scoaterea
inelului de etansare de pe sonotroda, ceea ce duce la uzura acestuia $i compromiterea sa
dupa 3-4 cicluri, respectiv, la neetanseitati, scapari de substante corosive sau toxice in
laborator etc.;

- odata cu cresterea presiunii, riscul de scapari creste, datoritd deformarii garniturii
de cauciuc.

Problema tehnicé pe care o rezolva inventia propusa consta in realizarea unei
alcatuiri a sistemului de etansare a instalatiei de obtinere a nanocristalelor prin metoda hidro-
termald, cu sonotroda de tip cilindric, in trepte, imersata, astfel incat sa utilizeze pentru
etansare presiunea din interiorul autoclavei si sa elimine in acest mod costurile implicate de
necesitatea unei executii de precizie a sistemului de etansare mentionat.

Sistemul de etansare a instalatiei de obtinere a nanocristalelor prin metoda hidro-
termala, in camp de ultrasunete, cu sonotroda de tip cilindric in trepte imersata, conform
inventiei, rezolva aceastéa problema tehnica prin aceea ca sonotroda este astfel confectionata
incat sa fie cu partea cu diametrul mai mare in interiorul autoclavei, iar cea cu diametrul mai
mic in exterior, iar pentru sistemul de etansare conform inventiei, comparativ cu sistemul de
etangare descris in cererea de brevet RO 200700101, se realizeaza tot prin intermediul unui
inel de cauciuc (de exemplu, Viton), de tipul O-ring, insa etansarea se realizeazaintre partea
inferioara a capacului din teflon al autoclavei si o treapta de marire a diametrului sonotrodei,
trecuta cu partea de diametru mai mic prin capacul din metal si, respectiv, din teflon, al auto-
clavei, astfel incat sa preseze inelul de etansare intre cele doua suprafete, sonotroda fiind
apoi ingurubata intr-un prelungitor cu ansamblu traductor piezoceramic-concentrator de ultra-
sunete, fixat intr-o suprafatd de fixare a unui suport, pozitionata intr-un nod de oscilatii
sonore.

in altd variantd imbunatatitd se poate prelucra sonotroda astfel incat cele doua
diametre sa fie racordate printr-o zona rotunijita, cu raza de racordare corespunzand grosimii
O-ring-ului, iar in capacul autoclavei se poate executa un lamaj in care intra garnitura.

Etansarea este asigurata initial doar de greutatea autoclavei, care preseaza
garnitura. Schimbarea de diametru, respectiv, plasarea garniturii de etansare si trecerea prin
capacul autoclavei se realizeaza in dreptul unui nod de oscilatii, unde amplitudinea oscila-
tillor ultraacustice este minima.

Avantajele inventiei constau in aceea ca:

- nu mai este necesara o precizie ridicatd de prelucrare a diametrului exterior al
sonotrodei, respectiv, a diametrului interior al gaurii din capacul autoclavei, etansarea
realizandu-se intre zona de trecere de la un diametru la altul al sonotrodei si fata inferioara
a capacului autoclavei;

- odata cu cresterea presiunii, etansarea este din ce in ce mai buna (autoetansare),
forta de presiune generata rigidizand ansamblul si compriméand garnitura, in loc s tinda sa
arunce sonotroda afara din autoclava;

- nu mai este necesar niciun sistem mecanic care sa preia fortele importante care
apar, acestea fiind preluate de corpul metalic exterior si capacul autoclavei, fiind suficienta
suspendarea ansamblului sonotroda-autoclava de un sistem rigid, care s&-i sustina
greutatea;

- simplificarea sistemului mecanic, ceea ce conduce la manipularea facila a
ansamblului, deschiderea/inchiderea autoclavei facandu-se simplu, prin desurubarea
capacului metalic, fara a mai implica manevra altor componente complexe;

- intregul ansamblu, fiind usor $i manevrabil, se poate scoate din cuptorul de incalzire
si imersa intr-o baie de racire, micsorand semnificativ timpul de procesare intr-un ciclu de
cristalizare;
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- in momentul initial, cand temperatura este mica, etangarea este asigurata doar de
greutatea autoclavei, care preseaza pe garniturd, ceea ce inseamna ca autoclava se poate
misca lejer sus-jos sau se poate roti in raport cu sonotroda, dupa incalzire, odata cu
cresterea presiunii, sistemul devenind rigid, cele doua componente nemaiputandu-se migca
una fatd de cealaltd, abia dupa racirea care scade presiunea din incinta la nivelul celei
atmosferice, autoclava putand fi din nou migcata in raport cu sonotroda, ceea ce ajuta mult
la stabilirea momentului cand se poate deschide autoclava fara riscul improscarii cu lichide
corosive sau toxice.

Inventia este prezentata in continuare printr-un exemplu de realizare in legatura si
cu fig. 1 si 2, ce reprezinta:

-fig. 1, sectiune longitudinald prin sistemul cunoscut de etansare a autoclavei, pentru
producerea materialelor nanocristaline prin metoda hidrotermal3, in camp de ultrasunete cu
sonotroda imersata;

- fig. 2, sectiune longitudinalad prin sistemul conform inventiei, de etansare a
autoclavei pentru producerea materialelor nanocristaline prin metoda hidrotermala, in camp
de ultrasunete cu sonotroda imersata.

Conform inventiei, sistemul de etansare a autoclavei pentru producerea materialelor
nanocristaline prin metoda hidrotermal3, in cAmp de ultrasunete, cu sonotroda imersata, se
compune din:

- ansamblu: traductor piezoceramic-concentrator tronconic de ultrasunete 1, o
sonotroda 2 imersata, de tip cilindric in trepte, inel de etansare 3, din cauciuc termorezistent
(VITON), plasat intr-un nod de oscilatii, un capac 4 metalic al autoclavei, ingurubat pe corpul
metalic 5 al autoclavei, un capac 6 din teflon al autoclavei si un corp 7 din teflon al
autoclavei, in care este introdus mediul 8 de crestere a nanocristalelor. Suprafata de fixare
9, pe un suport, a ansamblului traductor piezoceramic-sonotroda-autoclava, este stabilitd a
fi intr-un nod de oscilatii 10 prelungitor.

Sonotroda 2 este infiletatd intr-un prelungitor 10 in A/2. Totodata, in zona de trecere
(nod de vibratii), se realizeaz& suspendarea intregului ansamblu de un suport. Autoclava
este introdusa intr-un cuptor cu incalzire electrica rezistiva, nefigurat. Gaurile din capacele
4 si 6 sunt putin mai mari decat diametrul mic al sonotrodei 2, astfel incat autoclava se poate
deplasa ugor fata de sonotroda 2, cand nu exista presiune.

Sub actiunea greutatii autoclavei, exista o preetansare a sistemului. Odata cu creste-
rea temperaturii i presiunii, etangarea se imbunatateste, sonotroda 2 fiind constransé sa se
a capacului 6 din teflon este impinsa si antreneaza capacul 6 spre peretii corpului 7 din
teflon, ai autoclavei, realizadnd etansarea si in aceasta zona.

Dupa racire, autoclava se poate deschide usor, prin simpla desurubare a capacului
metalic 4 de pe corpul 5 metalic al autoclavei, iar capacul de teflon 6 iese alunecator din
corpul interior 7 din teflon, al autoclavei, conform fig. 2. Etansarea intre capacul 6 si corpul
7 este de tip clasic, binecunoscut.

in altd variantd imbunatétitd, se poate prelucra sonotroda 2, astfel incat cele doua
diametre sa fie racordate printr-o zona rotunjita, cu raza de racordare corespunzand grosimii
O-ring-ului, iar in capacul autoclavei se poate executa unlamaj in care intra garniturainelara
de etangare 3.
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Revendicare

Sistem de etansare a autoclavei de producere hidrotermala a materialelor nano-
cristaline cu sonotroda imersata, de tip cilindric, in trepte, folosind un inel de etansare (3),
caracterizat prin aceea ca este format dintr-o treapta de marire a diametrului sonotrodei (2),
trecutd cu partea de diametru mai mic prin niste capace (4, 6) din metal si, respectiv, din
teflon ale autoclavei cu corp (5, 7) din metal si, respectiv, din teflon, si inelul de etansare (3)
dispus intre suprafata acestei trepte de marire a diametrului sonotrodei si partea inferioara
a capacului (6) din teflon a autoclavei instalatiei, sonotroda (2) fiind apoi ingurubata intr-un
prelungitor (10) cu ansamblu traductor piezoceramic-concentrator de ultrasunete (1), fixat
intr-o suprafata de fixare (9) a unui suport, pozitionaté intr-un nod de oscilatii sonore.
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