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(57) Rezumat:

Inventia se refera la un procedeu de obtinere a unor
compozite multifunctionale cu aplicatii catalitice, electro-
catalitice si de stocare si conversie a energiei. Pro-
cedeul, conform inventiei, consta in sinteza hidro-
termala intr-o singurd etapa, cu folosirea carbohidratilor
de tip mono-, di- sau poli-zaharide ca sursa de carbon
si o sursa de radicali liberi persistenti, in mediu apos, la

temperaturi de 120...250°C, timp egal sau mai mare de
1 h; compozitul de biocarbon-radical liber persistent
rezultat, uscat optional la 60°C timp de 5 h, prezinta
dimensiuni micronice si un continut de radical liber mai
mare de 1%.
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Compozite multifunctionale de tip biocarbon-radicali liberi persistenti obtinute prin

metode prietenoase fati de mediu

Inventia se referd la materiale multifunctionale compozite si la procedeul de
obtinere a acestora. Materialele obfinute conform prezentei inventii sunt constituite din
biocarbon si radicali liberi persistenti. Metoda de sintezd este una prietenoasi fatd de
mediu, ce utilizeazd ca materii prime biomasa sau carbohidrati de tip monozaharida,
dizaharidd si polizaharidda si radicali liberi persistenti de tip nitroxid, hidrazil,
trifenilmetil, verdazil, formarea biocarbonului avdd loc simultan cu functionalizarea
acestuia cu radicalii liberi persistenti.

Radicalii liberi persistenti sunt implicati fie ca intermediari, fie ca specii reactive
in multe procese fizice, chimice sau biologice, prezentdnd numeroase aplicatii in
biochimie,? catalizi (sinteza organica, inclusiv oxidarea alcoolilor, sulfurilor si
compusilor organometalici)** i magnetism molecular™®.

Aplicatiile industriale ale radicalilor liberi, in special cele catalitice, implica

imobilizarea acestora pe diverse suporturi (SiO5,’ grafene,®’ polimeri, !

etc.), in primul
rand pentru o eficienta separare de produsul/produsii de reactie.

Carbonul este considerat unul dintre cele mai versatile materiale datorita
numeroaselor sale stiri alotropice, flexibilitdtii compozitionale si varietdtii
microstructurale, caracterizate de o suprafatd specificd, dimensiune a porilor si
aranjament structural ce pot fi modificate prin diverse procedee fizice si/sau chimice.
Proprietdtile lor diverse asociate cu stabilitatea lor chimica extinsd (de la medii puternic
acide la cele bazice),'? calific aceste materialele carbonice pentru numeroase si diverse
aplicatii printre care cataliza,'® adsorbtie,"* biomedicina'® si utiliziri energetice'®'’.
Pentru unele aplicatii specifice, o functionalizare a materialelor carbonice este

necesar'é.lg’l9 20

Principalul dezavantaj al acestor materiale este metoda lor de sinteza care implica
atat folosirea carbonului fosil, al unei aparaturi complexe, conditii foarte dure
(temperaturi si presiuni ridicate, prezenta acizilor)*'*>*?* dar si procedee laborioase de

functionalizare post-sintezi.”’

/£
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Materialele carbonatoase, obtinute din biomasi si derivati ai acesteia printr-un
proces de carbonizare hidrotermald, reprezinti o alternativi prietenoasa fatd de mediul de
sintezd a unor materiale carbonice sau pe bazd de carbon avansate, cu aplicatii deja
identificate in purificarea apei,*® catalizi eterogen,?’ conversia si stocarea energiei.zo’zg’29

Problema pe care isi propune si o rezolve prezenta inventie este realizarea unui
material si a unui procedeu de obtinere al unor materiale multifunctionale compozite pe
baza de biocarbon functionalizate cu radicali liberi persistenti.

Procedeul de obtinere este prietenos fatd de mediul inconjurétor si necesitd costuri
operationale scdzute, functionalizarea biocarbonului avand loc in mediul de reactie
simultan cu obtinerea acestuia. Materialul este alcituit dintr-o matrice de carbon
functionalizatd cu radicali liberi persistenti si prezintd proprietdti catalitice,
electrocatalitice, de stocare §i conversie a energiei.

Solutia propusd elimind dezavantajele folosirii unor materii prime, aditivi si
solventi scumpi, a unei aparaturi complexe, cét si a unor tratamente termice indelungate
la temperaturi ridicate, fiind totodata simpld, rapidi, reproductibild si aplicabild la scald
industriald.

Prezentul procedeu de obtinere al unor compozite multifunctionale propune
folosirea biomasei sau carbohidratilor de tip monozaharida, dizaharida, oligozaharida si
polizaharida ca sursd de carbon si a diversilor radicali liberi persistenti, sinteza
efectudndu-se intr-o singurd etapa in mediu apos la temperaturi de la 120°C la 250°C,
urmatd optional de o uscare ce poate fi efectuati in diverse conditii, in aer sau in vid, sau
in conditii supercritice.

Materialele tip compozit prezinti un continut de radical liber persistent mai mare

de 1%, dimensiunea acestora fiind de la 50 A la cativa microni.

Procedeul conform inventiei prezinti urmatoarele avantaje:
- folosirea unui amestec de sursd de carbon si radical liber persistent ca materii
prime in obtinerea compozitului biocarbon-radical liber persistent;
- folosirea unui proces hidrotermal de conversie a amestecului de materii prime la
compozitul biocarbon-radical liber persistent;

- folosirea ca mediu de reactie a apei;
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- folosirea unor temperaturi de sinteza de la 120°C la 250°C, timp egal sau mai mare
de o org;

- folosirea optionald a unei uscéri a compozitelor biocarbon-radical liber persistent
ce poate fi efectuatd in diverse conditii, in aer sau in vid, sau in conditii
supercritice;

- folosirea biomasei sau a carbohidratilor ca sursi de carbon, incapsulare si
stabilizare, materii prime bioregenerabile, biodegradabile si ieftine;

- folosirea carbohidratilor de tip monozaharidi, dizaharid, oligozaharidd si
polizaharida;

- folosirea glucozei, fructozei, manozei efc. ca monozaharida;

- folosirea zaharozei, lactozei, maltozei, efc. ca dizaharida;

- folosirea amidonului, celulozei si derivatilor acesteia, dextranului, alginatului,
carageneanului, chitosanului, efc. ca polizaharida;

- folosirea unor radicali liberi persistenti de tipul nitroxid, trifenilmetil, verdazil sau
hidrazil ca sursi de radicali liberi,

- procedeul este simplu, rapid, ieftin, reproductibil, prietenos fata de mediu si

scalabil, fiind aplicabil la scard industriala.
In continuare se prezinta un exemplu de realizare a inventiei:

1. 1.744 g sucrozi si 0.310 g 4-amino-2,2,6,6-tetrametilpiperidin-1-oxil (4-amino-
TEMPO) se omogenizeaza prin agitare in apd jumatate de ord. Amestecul se
transferd intr-un recipient de teflon si se introduce in etuva preincalzita la 150°C,
mentindndu-se aceastd temperaturd timp de 24 ore. Produsul obtinut este spélat
prin centrifugare cu api si etanol, apoi uscat la 60°C, 5 ore, obtinidndu-se

compozitul TEMPO-biocarbon hidrotermal.
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Revendiciri

Procedeu de obtinere al compozitelor de biocarbon-radicali liberi persistenti, printr-o
sintezd dintr-o singurd etapd, in care formarea biocarbonului are loc simultan cu
functionalizarea acestuia;

Sinteza compozitelor de biocarbon-radicali liberi persistenti este una hidrotermala ce
are loc in mediu apos, la temperaturi intre 120-250°C, timp egal sau mai mare de o
ord, in prezenta unor surse de carbon, biomasa sau carbohidrati de tip monozaharida,
dizaharida, si polizaharida si radicali liberi persistenti.

Materialul compozit - biocarbon-radicali liberi persistenfi - obtinut in urma
procedeului hidrotermal este supus unei uscéiri optionale ce poate fi efectuatd in
diverse conditii, in aer sau in vid, sau in conditii supercritice;

Morfologiile tridimensionale ale compozitelor biocarbon-radicali liberi persistenti au
dimensiuni de la 50 A la cativa microni;

Compozitele biocarbon-radicali liberi persistenti prezintd proprietati catalitice,

electrocatalitice si de stocare §i conversie a energiei.
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