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

ROMANIA

an RO 126929 B1

51) Int.Cl.
B27K 3/34 (20%6:00-
B27K 3/16 (20%6:0D.
B27K 3/18 (20%6:0D-
C09D 1/02 @°%-0D:
C09D 1/04 %D

(12) BREVET DE INVENTIE

(21)  Nr.cerere: A 2011 00579

(22) Data de depozit: 20/06/2011

(45) Data publicarii mentiunii acordarii brevetului: 28/10/2016 BOPI nr. 10/2016

(41) Data publicarii cererii:
30/12/2011 BOPI nr. 12/2011

(73) Titular:
* UNIVERSITATEA "TRANSILVANIA" DIN
BRASOV, BD. EROILOR NR.29, BRASOV,
BV, RO

(72) Inventatori:
» PATACHIA SILVIA FLORICA CRISTINA,
BD.SATURN NR.31 B, AP.27, BRASOV, BV,
RO;

+ CROITORU CATALIN,

BD. ALEXANDRU VLAHUTA NR. 51, BL. 1,

SC. B, AP. 26, BRASOV, BV, RO;

* LUNGULEASA AUREL, BD.GRIVITE!
NR.67, BL.48, SC.B, AP.17, BRASOV, BV,
RO

(56) Documente din stadiul tehnicii:
JP 2007254245 (A); UA 91969 (C2);
CN 1417407 (A); US 4612050

&9 COMPOZITIE DE IMPREGNARE A LEMNULUI PE BAZA DE
COMPUSI ANORGANICI, PROCEDEU DE OBTINERE $I

METODA DE APLICARE

Examinator. ing. MIHAILESCU CATALINA

Orice persoand are dreptul sd formuleze in scris si

RO 126929 B1

motivat, la OSIM, o cerere de revocare a brevetului de
inventie, in termen de 6 luni de la publicarea menfiunii
hotarérii de acordare a acesteia



11

13

15

17

19

21

23

25

27

29

31

33

35

37

39

41

43

45

47

RO 126929 B1

Inventia se refera la o compozitie de impregnare a lemnului, pe baza de compusi
anorganici, in scopul ameliorarii calitatilor acestuia, la un procedeu de obtinere a compozitiei
de impregnare, si la 0 metoda de aplicare a acesteia.

Este cunoscut faptul ca materialul lemnos utilizat in industria mobilei si a constructiilor
este supus in timp degradarii datorate actiunii factorilor de mediu (radiatii UV, umiditate,
variatii de temperatura) sau factorilor biologici. Impregnarea cu diversi agenti chimici la
suprafatd sau in profunzime reprezinta o solutie tehnica larg aplicatéd pentru ameliorarea
lemnului, in special a stabilitatii dimensionale, impermeabilitatii si a proprietatilor mecanice
ale acestuia.

Sunt cunoscute, din JP 9254106 A si CH 510062 A, o serie de procedee de impreg-
nare alemnului cu compusgi din categoria poli (vinil esterilor). Agenti de impregnare din clasa
polialchilmetacrilatilor au fost descrisi in brevetul RU 2002609 C1, derivati de polistiren se
regasesc in cererea de brevet SU 260867 A, iar cererea de brevet US 3284231 A descrie
rasini termoplastice care se obtin in structura lemnului, pornind de la monomer (monomeri).

Un dezavantaj al unor agenti de impregnare utilizati in prezent il constituie faptul ca
substantele de impregnare sunt dizolvate in solventi organici volatili, scumpi si toxici. Astfel,
sunt cunoscutii o serie de agenti de impregnare a lemnului care constau in rasini naturale din
categoria colofoniului, descrigi in cererea de brevet SU 388883 A, care sunt dizolvati in
kerosen.

Un alt dezavantaj al agentilor de impregnare folositi in prezent il constituie faptul c3,
pentru obtinerea peliculei protectoare, se utilizeazad monomeri, initiatori, catalizatori si
stabilizatori volatili, scumpi, toxici, inflamabili si corozivi, care polimerizeaza sau
policondenseaza direct in structura lemnului.

Sunt cunoscute o serie de alte materiale de impregnare a lemnului, care utilizeaza
compusi din categoria silicatilor hidrosolubili, cum ar fi cei descrisi in brevetul US 4612050,
sau a boratilor si tetrafluoroboratilor, descrisi in cererea de brevet SU 954228 A si in
JP 3110103 A. Dezavantajele acestor procedee constau in durata ridicata a tratamentului
si higroscopicitatea ridicatéa a materialelor impregnate obtinute.

Un dezavantaj al procedeelor actuale de impregnare consta in necesitatea pretratarii
lemnului cu initiatori de polimerizare sau catalizatori, cum ar fi peroxizi organici, solutii
concentrate de alcalii, care sunt toxici, corozivi, prezinta cost ridicat si pot avea actiune
daunatoare asupra lemnului.

Un alt dezavantaj al procedeelor actuale de impregnare consta in durataindelungata
a acestora, 6...24 h, ca in brevetul US 20100092782 A1, in utilizarea unor temperaturi
ridicate, ca in cererea de brevet FR 2927564 A1, precum si in utilizarea unor instalatii
complexe de uscare, tratament termic si polimerizare, ca in brevetul RU 2351860 C2,
ineficiente din punct de vedere energetic si economic.

Literatura de specialitate mentioneaza si agenti de impregnare ce cuprind compusi
anorganici. Astfel, cererea de brevet JP 2007254245 (A) descrie dispersii apoase ale unor
nanoparticule de oxizi metalici, intre care si nanoparticule de dioxid de titan, avand stabilitate
ridicata, care se obfiin prin dispersarea in apa a nanoparticulelor acoperite cu un agent de
dispersare care contine, de preferat, o grupare cationica de tip heterociclic, de preferat, un
cation imidazoliu. De asemenea, UA 91969 (C2) se refera la derivati alcoxi titan avand
formula generala (R’O)TiO(OR), in care radicalii sunt de tip alchil liniar sau ramificat saturati,
utilizati drept agenti de umectare pentru materiale celulozice, fiind furnizata si o formulare
pentru impregnarea acestora, care contine in plus un solvent. Rezumatul cererii de brevet
CN 1417407 descrie un reactiv ionic lichid, obtinut prin reactia unei halogenuri de
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hidroxialchil cu un N-alchil imidazol, halogenura de dialchil imidazoliu obtinuta fiind folosita
pentru dizolvarea celulozei si prepararea unui derivat celulozic. Brevetul american
US 4612050 descrie o solutie pe baza de silicat de sodiu mineralizat, pentru tratarea
lemnului, care cristalizeaza in lemn, conferindu-i rezistenta la foc.

Un altdezavantaj al procedeelor actuale de impregnare consta in emisiile de compusi
organici volatili din timpul impregnarii materialului lemnos, precum si in emisiile de compusi
organici volatili pe parcursul utilizarii materialului impregnat.

Problema tehnica pe care o rezolva inventia consta in imbunatatirea proprietatilor
compozitiilor de impregnare, in sensul eliminarii toxicitatii acestora si aplicarii lor printr-un
procedeu simplu, eliminand etapele auxiliare de pregatire a lemnului, utilizdnd temperaturi
reduse gi perioade scurte de aplicare.

Compozitia de impregnare a lemnului, pe baza de compusi anorganici, conform
inventiei, inlatura dezavantajele mentionate prin aceea ca este constituita dintr-o solutie de
concentratie 2...10% metasilicat de calciu sau trioxid de wolfram intr-un lichid ionic de tip
alchil-imidazol, reprezentat prin formula generala:

Rs
R4
\
Ry~ N
! \ N T
Cl Ra
R,

in care radicalii R,-R; pot fi selectati, simultan sau independent, dintre hidrogen, metil, etil,
n-propil, izopropil, n-butil, izobutil, n-hexil, dodecil, alil sau propargil.

Procedeul de obtinere a compozitiei de impregnare a lemnului, conform inventiei,
constain dizolvarea sau dispersarea impregnantului anorganic inlichidul ionicla 70...100°C,
sub agitare continua, timp de 1 h.

Metoda de impregnare a lemnului utilizind compozitia conform inventiei consta in
impregnarea lemnului in bai de imersie la temperaturi de 30...40°C, pentru o perioada de
timp de 15...30 min, fixarea agentului de impregnare in structura lemnului prin precipitare cu
apa la temperaturi de 20...30°C, prin eliminarea agentului transportor, si uscarea lemnului
impregnat pana la atingerea unei umiditati medii de 10%.

Inventia consta intr-un procedeu cu patru etape succesive: etapa 1. obtinerea
dispersiilor de impregnare cu confinut in substanta de impregnare cuprins in intervalul
2...10%, prin dizolvarea de oxizi metalici (trioxid de wolfram sau nano-dioxid de titan) sau
silicati (metasilicat de calciu) in lichide ionice, din clasa clorurilor de alchilimidazoliu
(formula), sau amestecuri ale acestora, utilizate ca agenti transportori, temperaturi de
70...100°C, sub agitare continua, urmata de etapa 2: impregnarea lemnului in bai de imersie
la temperaturi de 30...40°C, pentru o perioada de timp de 15...30 min; etapa 3: fixarea
agentului de impregnare in structura lemnului, prin precipitare cu apa la temperaturi de
20...30°C, prin eliminarea agentului transportor (lichidul ionic), si etapa 4: uscarea lemnului
impregnat.

Compusii folositi in compozitiile de impregnare care fac obiectul prezentei inventii nu
au mai fost folositi panain prezent in formulele de asociere conform inventiei, laimpregnarea
lemnului, datorita solubilitatii reduse/insolubilitatii acestora in solventi avantajosi din punct
de vedere tehnic si economic. Lichidele ionice cu particularitatile amintite nu au mai fost
folosite pana in prezent la impregnarea lemnului.
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Prin aplicarea compozitiei de impregnare conform inventiei se obtin urmatoarele
avantaje:

- se elimina emisiile de solventi organici volatili, materialele utilizate fiind ecologice;

- eficienta energetica este imbunatatitd deoarece se utilizeaza temperaturi scazute
de lucru, si se elimina etapele energointensive din procedeele clasice;

- existd posibilitatea de recuperare a agentului transportor (lichidul ionic);

- apare posibilitatea de impregnare fara dificultati a unor specii din clasa 3 sau 4 de
impregnabilitate, conform SR EN 350-2, greu sau practic neimpregnabile prin procedeele
clasice (de exemplu: molid, duglas, fag);

- este posibila utilizarea unor instalatii simple de impregnare (bai de imersie) si de
uscare.

Materialul impregnat prin aplicarea inventiei prezinta proprietati imbunatatite:

- duritate Brinell (HB) in intervalul 40...70 MPa (fig. 1), in functie de agentul de
impregnare, comparabila cu ale unor specii de lemn exotic (figurate cu linii orizontale
intrerupte in fig. 1), mai greu accesibile si mai scumpe;

- rezistentd marita la actiunea apei, caracterizata printr-o modificare a masei la
imersie in apa (U, %, valori redate in fig. 2) timp de 20 zile de numai 5...20%;

- mentinerea texturii lemnului dupa impregnare (fig. 3 si 4).

Se dau in continuare doua exemple de solutii de impregnare, de metoda de obtinere
a acestora si de procedeu de utilizare la impregnarea lemnului conform inventiei, in legatura
si cu fig. 1...4, ce reprezinta:

- fig. 1, graficul duritatilor realizate dupa impregnare;

- fig. 2, graficul absorbtiei de apa dupa impregnare;

- fig. 3 si 4, textura materialului dupa impregnare.

Exemplul 1

Solutia utilizatd la impregnare in acest exemplu, cu un continut in material de
impregnare de 5%, se obfine prin dizolvarea sub agitare timp de 1 h a cantitatii corespun-
zatoare de metasilicat de calciu in lichidul ionic clorurd de 1-etil-3-metilimidazoliu, la o
temperatura de 70°C .

Lemnul cu umiditate ce poate fi cuprinsa in intervalul 5...20% se imerseaza in
dispersia de metasilicat de calciu, mentinuta la o temperatura constantad de 30°C timp de
15 min, dupa care se introduce in apa la temperatura camerei timp de 1 h, pentru preci-
pitarea agentului de impregnare si indepartarea lichidului ionic din structura lemnului.

Dupa incheierea etapei de precipitare a substantei de impregnare in structura
lemnului, acesta se supune uscarii la o temperatura de 100°C, timp de 2 h.

Exemplul 2

Dispersia utilizata la impregnare in acest exemplu, cu un continut in solide de 8%,
se obtine prin agitare timp de 1 h a cantitatii corespunzatoare de trioxid de wolfram in lichidul
ionic clorurd de 1-butil-3-metilimidazoliu, la o temperatura de 70°C.

Lemnul cu umiditate ce poate fi cuprinsad in intervalul 5...20% se imerseaza in
dispersia de trioxid de wolfram, mentinutd la o temperaturd constantd de 30°C timp de
30 min, dupa care se introduce in apa la temperatura camerei, timp de 1 h, pentru preci-
pitarea agentului de impregnare si indepartarea lichidului ionic din structura lemnului.

Dupa incheierea etapei de precipitare a substantei de impregnare in lemn, acesta se
supune uscarii la o temperatura de 100°C, timp de 2 h.
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Revendicari

1. Compozitie de impregnare a lemnului, pe bazd de compusi anorganici,
caracterizata prin aceea ca este constituitd dintr-o dispersie de concentratie 2...10%
metasilicat de calciu sau trioxid de wolfram intr-un lichid ionic de tip alchil-imidazol,
reprezentat prin formula generala:

Rs
R4
‘-n-‘-‘_‘
..---'N‘
= \ N o,
cr Ra
Ry

in care radicalii R,-R; pot fi selectati, simultan sau independent, dintre hidrogen, metil, etil,
n-propil, izopropil, n-butil, izobutil, n-hexil, dodecil, alil sau propargil.

2. Procedeu de obtinere a compozitiei de impregnare a lemnului, definitd in
revendicarea 1, caracterizat prin aceea ca acesta consta in dizolvarea sau dispersarea
impregnantului anorganic in lichidul ionic la 70...100°C, sub agitare continua, timp de 1 h.

3. Metoda de impregnare a lemnului utilizdnd compozitia definita in revendicarea 1,
caracterizata prin aceea ca aceasta consta in impregnarea lemnului in bai de imersie la
temperaturi de 30...40°C, pentru o perioada de timp de 15...30 min, fixarea agentului de
impregnare in structura lemnului prin precipitare cu apa la temperaturi de 20...30°C, prin
eliminarea agentului transportor, si uscarea lemnului impregnat pana la atingerea unei
umiditati medii de 10%.
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Agentul de impregnare
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