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(54) Klebstoffformulierung fir Holzwerkstoff-Produkte

(57) Es wird eine Klebstoffformulierung zur Herstellung von
Holzwerkstoff-Produkten bereitgestellt, die Folgendes umfasst:
4 Gew.-% bis 20 Gew.-%, vorzugsweise 8 Gew.-% bis 15 Gew.-
% Furan-2-Aldehyd, das optional in seiner 3-, 4- oder 5-Positi-
on substituiert ist, wie 5-Hydroxymethylfurfural oder 2,5-Furan-
dicarboxaldehyd. Die Klebstoffformulierung enthélt ferner 24 bis
47 Gew.- %, vorzugsweise 30 bis 41 Gew.-%, eines teilvernetz-
ten Polymers aus Lignin und einem Vernetzungsmittel. Die Kle-
bstoffformulierung enthélt ferner 41 Gew.-% bis 61 Gew.-%, vor-
zugsweise 46 Gew.-% bis 56 Gew.-%, eines Ldsungsmittels, vor-
zugsweise Wasser. Die Klebemittelformulierung ist fernerim We-
sentlichen frei von Formaldehyd. Ferner wird ein Verfahren zur
Herstellung einer solchen Klebstoffformulierung und ein Verfah-
ren zur Herstellung von Holzwerkstoff-Produkten unter Verwen-
dung einer solchen Klebstoffformulierung bereitgestellt. Ferner
werden Holzwerkstoff-Produkte bereitgestellt, die unter Verwen-
dung des offengelegten Verfahrens zur Herstellung von Holz-
werkstoff-Produkten erhalten werden.
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Beschreibung

TECHNISCHES GEBIET

[0001] Die vorliegende Offenbarung betrifft eine Klebstoffformulierung zur Herstellung von Holzwerkstoff-Produkten, ein
Verfahren zur Herstellung einer Klebstoffformulierung, ein Verfahren zur Herstellung eines Holzwerkstoff-Produkts und ein
Holzwerkstoff-Produkt.

HINTERGRUND, STAND DER TECHNIK

[0002] Bei der Herstellung von Holzverbundwerkstoffen, wie z. B. Holzplatten, werden verschiedene Arten von Klebstoffen
verwendet. Bei der Herstellung werden in der Regel Holzfragmente oder -teile mit einem Klebstoff miteinander verbunden.
Zu den Holzfragmenten oder -teilen, die auch als Substrat oder Substrate bezeichnet werden kdnnen, gehéren beispiels-
weise Holzspéane, Flocken, Stange (engl. strands) und/oder Fasern.

[0003] Zu den bekannten Klebstoffen, die bei der Herstellung von Holzverbundprodukten, wie z. B. Holzplatten, verwendet
werden kénnen, gehdren Aminoharze oder Phenolharze, bei denen es sich typischerweise um warmehéartende Klebstoffe
handelt. Aminoharze sind Polymere, die durch die Reaktion eines Aldehyds mit einem Amino- oder Amidogruppen enthal-
tenden Klebstoff, insbesondere Harnstoff und Melamin, entstehen. Bei fast allen Aminoharzen ist die Aldehydkomponente
Formaldehyd. Die h&ufigste Art von Aminoharz ist das Harnstoff-Formaldehyd-Harz. Ein groBer Nachteil von Aminoharzen
ist, dass sie nicht ausreichend wasserbestandig sind und sich daher wahrend der Verwendung ablésen kénnen. Ein weite-
rer Nachteil der Aminoharze besteht darin, dass sie bei der langsamen Hydrolyse mit Wasser, bei der sich die Aminoharze
durch Reaktion mit Wasser zersetzen, Formaldehyd freisetzen kdnnen. Phenolharze sind polymere Produkte der Reaktion
zwischen einem Aldehyd und einer phenolischen hydroxylgruppenhaltigen Verbindung. Die phenolische Komponente ist
haufig Phenol, kann aber auch Kresol, Resorcin oder Catechol sein. Formaldehyd ist die haufigste Aldehydkomponente,
obwohl gelegentlich auch andere wie Glyoxal verwendet werden. Der haufigste Phenolharzklebstoff ist Phenol-Formalde-
hyd-Klebstoff (PF). Phenol und die anderen phenolischen Substanzen sind erheblich teurer als Harnstoff, behalten aber in
der Regel ihre Linien in Gegenwart von Feuchtigkeit bei, so dass Phenolharzklebstoffe in der Regel wetterbesténdiger sind
als Aminoharzklebstoffe. Phenol-Formaldehyd (PF)-basierte Harze (PF-Harz) sind ein Beispiel fir ein Phenolharz, das
breite Verwendung in Klebstoffen fir eine Vielzahl von Verbundwerkstoffprodukten gefunden hat. Einige dieser Klebstoffe
enthalten nur PF-Harz. Andere dieser Klebstoffe enthalten eine Mischung aus PF-Harz und MDI-Harz. Ein Nachteil bei der
Verwendung von PF-Harzen in einem Klebstoff ist, dass PF-Harze aus Erdél gewonnen werden und daher Preisschwan-
kungen und Beschrankungen bei den Produktionsmengen unterliegen. AuBerdem besteht ein Interesse daran, den For-
maldehydgehalt sowohl bei der Herstellung von PF-Harzen, als auch in den fertigen Verbundprodukten zu verringern, da
Formaldehyd fir Umwelt und Gesundheit bedenklich ist.

[0004] Andere Klebstoffe, die bei der Herstellung von Holzverbundwerkstoffen verwendet werden kénnen, sind Methy-
lendiphenyl-Diisocyanat-Harze (MDI). Im Vergleich zu Holzstrukturklebstoffen, die andere Harzarten verwenden, haben
Klebstoffe mit MDI-Harz in der Regel eine geringere Polaritdt und eine niedrigere Viskositat und harten auch bei Anwe-
senheit eines hohen Wasseranteils bei einer relativ niedrigen Temperatur ausreichend aus. Dank dieser Eigenschaften
kénnen Klebstoffe mit MDI-Harz schnell in porése Holzstrukturen eindringen und eine starke Nahtlinie bilden. Ein gro3es
Problem bei der Verwendung von MDI-Harz ist seine hohe Empfindlichkeit gegeniiber Feuchtigkeit und Temperatur. In
vielen Herstellungsverfahren kommt es bei MDI-Harz zu einer erheblichen vorzeitigen Polymerisation (Vorhartung), die zu
einem erheblichen Verlust an Harzwirkung und damit zu einem héheren Harzverbrauch flihrt. Schatzungen zufolge kénnen
bis zu 10 % des MDI durch Vorhéartung verloren gehen, was zu héheren Kosten und geringerer Prozesseffizienz fiihrt.

[0005] Eine weitere Komponente, die in einigen Harzen verwendet wird, ist Resorcin, ein mehrwertiges Phenol. Von den
Phenolharzen sind in der Regel nur diejenigen, die Resorcin enthalten, von kommerzieller Bedeutung fur Klebstoffanwen-
dungen, die bei Raumtemperatur aushérten oder harten missen. Die Resorcin-haltigen Klebstoffe haben auBerdem den
Vorteil, dass sie wasserbestandig und haltbar sind. Die hohen Kosten des Resorcins haben jedoch seine Verwendung in
vielen Anwendungen eingeschrénkt.

ZUSAMMENFASSUNG DER OFFENBARUNG

[0006] Die aus dem Stand der Technik bekannten Klebstoffe weisen eine Reihe von Nachteilen auf. Die meisten Klebstoffe
sind umweltschadlich. So enthalten beispielsweise viele Klebstoffe aus dem Stand der Technik Formaldehyd, das aufgrund
seiner Toxizitat und seiner Umweltauswirkungen unerwiinscht ist. Diese Probleme werden durch die hohe Fllchtigkeit des
Formaldehyds noch verschérft. Formaldehyd ist auBerdem entflammbar und kann Allergien auslésen.

[0007] Die meisten bekannten Klebstoffe sind auch nicht nachhaltig, da sie oft Komponenten enthalten, fir die es nur
begrenzte Ressourcen gibt. Dariiber hinaus stellt die Herstellung der Bestandteile vieler bekannter Klebstoffe eine erheb-
liche Belastung fur die Umwelt dar und ist fossilen Ursprungs. Die begrenzte Verfligbarkeit einiger Bestandteile bekannter
Klebstoffe verteuert diese ebenfalls. Dartiber hinaus sind viele Klebstoffe nicht ausreichend wasserbestandig, was bei der
Verwendung haufig zu Delaminationen flhrt.

[0008] Es besteht daher ein Bedarf an neuen Klebstoffformulierungen, die mit geringeren Mengen an umweltschadlichen
Reaktanten hergestellt und/oder verwendet werden kénnen, z. B. bei der Herstellung von Holzplatten.
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[0009] Es ist daher das allgemeine Ziel der vorliegenden Erfindung, den Stand der Technik in Bezug auf Klebstoffformu-
lierungen fir die Herstellung von Holzwerkstoff-Produkten weiterzuentwickeln. In vorteilhaften Ausfihrungsformen werden
die Nachteile des Standes der Technik ganz oder teilweise Gberwunden. In vorteilhaften Ausfiihrungsformen wird eine
Klebstoffformulierung zur Herstellung von Holzplatten bereitgestellt, die umweltvertraglich ist. Insbesondere wird eine vor-
teilhafte Klebstoffformulierung bereitgestellt, die zumindest teilweise, vorzugsweise vollstandig, auf umweltfreundlichen
Reagenzien basiert. In weiteren vorteilhaften Ausfiihrungsformen wird die Klebstoffformulierung umweltvertraglich herge-
stellt. In weiteren vorteilhaften Ausfihrungsformen wird eine Klebstoffformulierung bereitgestellt, die aus Reagenzien her-
gestellt ist, die aus naturlich vorkommenden Biomaterialien verflgbar sind. In einer besonders vorteilhaften Ausfihrungs-
form wird eine Klebstoffformulierung bereitgestellt, die aus biobasierten Reagenzien, wie Furfural oder Derivaten davon,
insbesondere 5-Hydroxymethylfurfural und/oder 2,5-Furandicarboxaldehyd, und Lignin, wie Kraft-Lignin, hergestellt ist. In
weiteren vorteilhaften Ausfihrungsformen wird eine Klebstoffformulierung bereitgestellt, die in skalierbarer Weise herge-
stellt werden kann, auch in groBem MaBstab. In weiteren vorteilhaften Ausfihrungsformen wird eine Klebstoffformulierung
bereitgestellt, die eine geeignete Viskositdt aufweist, um ihre Handhabung vor dem Aushérten zu erleichtern, und die
im ausgehérteten Zustand eine geeignete Festigkeit aufweist, die die Herstellung dauerhafter und stabiler Holzplatten
ermdglicht. In weiteren vorteilhaften Ausfihrungsformen werden annehmbare, sichere und biobasierte Rohmaterialien
verwendet. In weiteren vorteilhaften Ausfiihrungsformen wird eine Klebstoffformulierung verwendet, die aus reichlich vor-
handenen Biomolekiilen ableitbar ist.

[0010] Die allgemeine Aufgabe wird durch den Gegenstand der unabhéngigen Anspriiche geldst. Vorteilhafte Aus-
fihrungsformen ergeben sich aus den abhangigen Anspriichen und der Gesamtoffenbarung.

[0011] In einem ersten Aspekt wird das allgemeine Ziel durch eine Klebstoffformulierung zur Herstellung von Holzplatten
erreicht. Die Klebstoffformulierung umfasst 4 Gew.-% bis 20 Gew.-%, vorzugsweise 8 Gew.-% bis 15 Gew.-%, Furan-2-Al-
dehyd, das optional in seiner 3-, 4- oder 5-Position substituiert ist, wie 5-Hydroxymethylfurfural oder 2,5-Furandicarboxal-
dehyd. Die Klebstoffformulierung enthalt ferner 24 bis 47 Gew.-%, vorzugsweise 30 bis 41 Gew.-%, eines teilvernetzten
Polymers aus Lignin und einem Vernetzungsmittel. Die Klebstoffformulierung enthalt ferner 41 Gew.-% bis 61 Gew.-%,
vorzugsweise 46 Gew.-% bis 56 Gew.-%, eines Losungsmittels, vorzugsweise Wasser. Die Klebstoffformulierung ist im
Wesentlichen frei von Formaldehyd.

[0012] Wie der Fachmann versteht, werden die Gewichtsprozente des Furfurals oder dessen Derivats, des teilvernetzten
Polymers und des Lésungsmittels so gewahlt, dass die Gesamtsumme ihrer Gewichtsprozente 100 Gew.-% nicht iber-
schreitet.

[0013] In einigen Ausflihrungsformen enthélt die Klebstoffformulierung 10 Gew.-% bis 13 Gew.-% Furan-2-Aldehyd, das
optional in seiner 3-, 4- oder 5-Position substituiert ist. In einigen Ausflihrungsformen enthalt die Klebstoffformulierung
34 bis 37 Gew.-% des teilvernetzten Polymers.

[0014] Eine Klebstoffformulierung ist eine Formulierung eines Klebstoffs. Ein Klebstoff ist ein Stoff, insbesondere ein nicht-
metallischer Stoff, der zwei getrennte Gegenstdnde miteinander verbinden kann. Im Falle einer Klebstoffformulierung fir
die Herstellung von Holzplatten ist der Klebstoff eine Substanz, die zwei getrennte Holzteile miteinander verbinden kann,
z. B. Holzrohmaterial, wie Holzpartikel, Holzfasern, Holzspane, Holzstlicke, Holzstdmme und/oder Holzlagen.

[0015] Eine Klebstoffformulierung kann ausharten und somit in einem ungehérteten und einem gehérteten Zustand vor-
liegen. Die Aushartung kann beispielsweise durch Anwendung einer oder mehrerer der folgenden MaBnahmen erfolgen:
Erhitzen, Anlegen eines Drucks, Zugabe eines Initiators, wie z. B. eines Radikalinitiators, und Bestrahlung, wie z. B. UV-
Bestrahlung. Die Hartung kann beispielsweise eine Polymerisationsreaktion und/oder Vernetzung eines bereits vorhande-
nen oder in situ gebildeten Oligomers oder Polymers umfassen. In einigen Ausfiihrungsformen erfolgt die Hartung durch
eine Kondensationsreaktion.

[0016] Die Klebstoffformulierung ist im ungeharteten Zustand in der Regel flissig und im ungehérteten Zustand typischer-
weise viskos. Viskos bedeutet, dass die Viskositat der Klebstoffformulierung im ungehérteten Zustand und bei 25 °C und
Umgebungsdruck héher als 80 mPa-s, insbesondere hdher als 120 mPa-s ist. Im ausgehérteten Zustand ist die Klebstoff-
formulierung in der Regel fest.

[0017] Eine Holzplatte ist eine aus Holz hergestellte Platte. Eine Platte hat eine Oberseite und eine Unterseite, die einan-
der gegenuberliegen und durch die Dicke der Platte beabstandet sind. Die Dicke der Holzplatte ist in der Regel vernach-
lassigbar im Vergleich zur Quadratwurzel aus der Ober- und Unterseite. Mit anderen Worten, eine Holzplatte ist typischer-
weise dinn im Vergleich zu ihrer L&nge und Breite. Vernachlassigbar bedeutet in diesem Zusammenhang vorzugsweise,
dass die Dicke kleiner als 30 %, insbesondere kleiner als 20 %, vor allem kleiner als 10 % der Quadratwurzel der Flache
der Oberseite ist und kleiner als 30 %, insbesondere kleiner als 20 %, vor allem kleiner als 10 % der Quadratwurzel der
Flache der Unterseite ist.

[0018] Ein Derivat von Furfural bezeichnet ein Molekul, das chemisch eng mit Furfural verwandt ist. In einigen Aus-
fihrungsformen bezeichnet ein Derivat von Furfural Furan-2-Aldehyd, das gegebenenfalls in seiner 3-, 4- oder 5-Position
substituiert ist. In einigen Ausflihrungsformen ist ein Derivat des Furfurals eine Verbindung der Formel |
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Formel I

worin R C4-Cg-Alkyl ist, das unsubstituiert oder substituiert ist mit einem oder mehreren, ausgewahlt aus OH, O, NH,
NMe, CN, F, Cl, Br, COOH und CONMe. In einigen Ausflihrungsformen ist ein Derivat von Furfural eine Verbindung der
Formel |, worin R ausgewahlt ist aus Me, Et, CH,OH, CHO, COOH, COOMe. In einigen Ausfiihrungsformen ist ein Derivat
von Furfural 5-Hydroxymethylfurfural oder 2,5-Furandicarboxaldehyd (mit anderen Worten: R der Formel | ist CHO). In
einigen Ausflhrungsformen ist ein Derivat von Furfural 5-Hydroxymethylfurfural. In weiteren Ausfiihrungsformen enthélt
die Klebstoffformulierung 5-Hydroxymethylfurfural und/oder 2,5-Furandicarboxaldehyd als Furfural oder Derivat davon.

[0019] Ein Vorteil von 5-Hydroxymethylfurfural und 2,5-Furandicarboxaldehyd besteht darin, dass sie aus natirlichen
Quellen, insbesondere aus Zuckern wie Glukose, abgeleitet werden kdnnen und somit reichlich und nachhaltig verfligbar
sind. AuBerdem ist ihre Herstellung unabhéngig von fossilen Brennstoffen und belastet somit nicht die Umwelt.

[0020] Lignin ist ein aus Holz gewonnenes Polyphenolpolymer, das in den meisten Fallen als Nebenprodukt des bekann-
ten Kraft-Holzaufschlussverfahrens anfallt, das in der Fachwelt auch als ,Kraftverfahren“ oder ,Kraftaufschluss“ bezeichnet
werden kann. In der Regel wird die beim Kraftverfahren gewonnene ,Schwarzlauge” vom verbleibenden Zellstoff abge-
trennt, und das Lignin wird aus der Schwarzlauge durch eine Reihe von in der Technik bekannten Verfahren isoliert. Aus
diesem isolierten oder ,rohen” Lignin kdnnen Klebstoffe hergestellt werden. Lignin enthalt in der Regel p-Coumarylalkohol,
Coniferylalkohol und Sinapylalkohol als Monolignole.

[0021] Kraft-Lignin hat typischerweise ein Molekulargewicht von 500 g/mol - 5000 g/mol, insbesondere 2000 g/mol -
3000 g/mol. Kraft-Lignin hat typischerweise einen Schwefelgehalt von weniger als 5 %, insbesondere 0,5 % - 3 %, vor
allem 1 % - 1,5 %. Der Schwefelgehalt ist ein Prozentsatz der Masse des Lignins, in diesem Fall des Kraft-Lignins. Li-
gnosulfonate hingegen haben typischerweise eine molare Masse von mehr als 5000 g/mol, insbesondere 10000 g/mol -
70000 g/mol, insbesondere 20000 g/mol - 50000 g/mol. Lignosulfonate haben typischerweise einen Schwefelgehalt von
2-10 %, insbesondere 4 - 8 %.

[0022] Das teilvernetzte Polymer wird aus Lignin und einem Vernetzungsmittel hergestellt. Das bedeutet, dass das ver-
netzte Polymer als Struktureinheiten Lignin und einen Vernetzer enthélt. Mit anderen Worten: Die chemische Struktur des
Polymers umfasst mindestens eine Struktureinheit, die dem Lignin entspricht, und mindestens eine Struktureinheit, die
dem Vernetzer entspricht. Eine Struktureinheit ist ein Teil eines Polymers, der mindestens einmal im Polymer vorkommt.
Der Vernetzer kommt in der Regel mehrfach in dem Polymer vor. Die Struktureinheit kann aus einem Monomer, Oligomer,
Polymer oder allgemein aus einem Vorlaufer bestehen, der (weiter) polymerisiert und/oder vernetzt wurde.

[0023] Das Lignin wird durch ein Vernetzungsmittel teilvernetzt, was zur Bildung des teilvernetzten Polymers flhrt. Der
Vernetzer ist die Struktureinheit, die beim Vernetzen aus dem Vernetzungsmittel gebildet wird. Mit anderen Worten: Der
Begriff Vernetzungsmittel bezieht sich auf den Reaktanten und der Begriff Vernetzer auf die Struktureinheit(en) im Pro-
dukt, die aus dem Vernetzungsmittel gebildet wird/werden. Die Vernetzung kann z. B. durch eine Kondensationsreaktion
erfolgen. In diesem Fall wird der Vernetzer aus dem Vernetzungsmittel in einer Vernetzungsreaktion unter Wasserverlust
gebildet. Handelt es sich bei dem Vernetzungsmittel beispielsweise um Furfural bzw. 5-Hydroxymethylfurfural (5-HMF), so
hat der Vernetzer vermutlich die folgende Struktur:

N AN OH

o o)

1) O

[0024] Es wird betont, dass die oben gezeigten Strukturen lediglich eine theoretische Darstellung zum besseren Verstand-
nis sind und nicht als einschrankend anzusehen sind: Die genaue chemische Struktur des Vernetzers, der aus Furfural
bzw. 5-HMF als Vernetzungsmittel gebildet wird, kann sich von diesen Strukturen unterscheiden. Ein méglicher Grund fur
die abweichenden exakten chemischen Strukturen ist, dass der Furankern und die Hydroxymethyl-Seitenkette auch an



CH719174 B1

weiteren Reaktionen beteiligt sein kénnen und somit z.B. substituiert sein kdnnen. So sind z.B. die Hydroxymethylgruppe
sowie die 3- und 4-Positionen des Furankerns der oben gezeigten Vernetzerstrukturen nucleophil und kénnen somit auch
Positionen fiir weitere Vernetzungen sein. Die genaue chemische Struktur des Vernetzers kann daher nicht mit absoluter
Sicherheit bestimmt werden und die oben gezeigten Strukturen sind nicht als einschrankend zu verstehen.

[0025] In einigen AusfUhrungsformen weisen das teilvernetzte Polymer und das Lignin eine &hnliche Molekulargewichts-
verteilung auf. Ahnlich bedeutet in diesem Zusammenhang, dass die Molekulargewichtsverteilung des teilvernetzten Poly-
mers nicht mehr als 10 %, insbesondere nicht mehr als 5 %, héher und nicht mehr als 5 % niedriger ist als das Molekularge-
wicht der entsprechenden Gelpermeationschromatographie/GréBenausschlusschromatographie (GPC/SEC)-Fraktionen
des Lignins. Mit anderen Worten: Das Verhéltnis der Anzahl der Molekile einer bestimmten Molekularmasse, bzw. eines
bestimmten Massenbereichs, relativ zur Anzahl der Molekule aller Molekularmassen, bzw. Massenbereiche, liegt fur das
teilvernetzte Polymer in diesen Ausfiihrungsformen nicht mehr als 10 %, insbesondere nicht mehr als 5 %, héher und nicht
mehr als 5 % niedriger im Vergleich zum Lignin.

[0026] Die Molekulargewichtsverteilung bezieht sich auf die molare Verteilung der Molekularmassen, d. h. die Verteilung
der Anzahl der Molekile mit unterschiedlichen Molekularmassen. Die Molekulargewichtsverteilung kann mit Hilfe von
experimentellen Standardverfahren bestimmt werden, z. B. Gelpermeationschromatographie/GréBenausschlusschroma-
tographie (GPC/SEC) unter Verwendung einer Massenkalibrierung. Als Beispiel kann der folgende Aufbau verwendet
werden: Agilent Technologies LC 1100 Series + 1260 Infinity Il module 67162A RID unter Verwendung von Agilent Tech-
nologies, Agilent Technologies, 2 x PL aquagel-OH 30, 300 x 7.5 mm, 8 micrometers, als Saule und als ,guard column®,
Agilent Technologies, PL aquagel-OH, 50 x 7.5 mm, 8 micrometers, und unter Verwendung einer mobilen Phase, z. B. ei-
nes Ammoniakpuffers in Wasser, z. B. mit einem pH-Wert von 9,50. Die mobile Phase kann z. B. ein Ammoniakpuffer sein,
der Ammoniumbicarbonat, Natriumazid, Wasser, Methanol und 25 % Ammoniak in Wasser enthalt. Die mobile Phase kann
z. B. vor der Verwendung durch eine Zellulosemembran gefiltert werden. Die Probenkonzentration kann z. B. auf 5,0 g/
L eingestellt werden. Der Probennachweis kann z. B. einen Brechungsindexdetektor (35 °C) umfassen. Die Kalibrierung
kann z. B. auf der Basis von PEG erfolgen.

[0027] Ohne an eine Theorie gebunden sein zu wollen, kann die &hnliche Molekulargewichtsverteilung des teilvernetzten
Polymers und des Lignins in den Ausfihrungsformen, in denen das teilvernetzte Polymer und das Lignin eine &hnliche
Molekulargewichtsverteilung aufweisen, méglicherweise darauf hindeuten, dass das Vernetzungsmittel, z. B. 5-HMF, in
erster Linie eine Vernetzung innerhalb eines bestimmten Ligninmolekuls bewirkt, anstatt verschiedene Polymerketten oder
- netzwerke miteinander zu verbinden, wodurch gréBere Strukturen entstehen wirden.

[0028] Ein Vernetzungsmittel ist eine Verbindung, die in der Lage ist, chemische Verbindungen zu bilden, vorzugsweise
durch Bildung kovalenter Bindungen, um ein dreidimensionales Netzwerk zu bilden. Ein Vernetzungsmittel kann zum Bei-
spiel chemische Verbindungen zwischen oligomeren oder polymeren Ketten bilden, um ein dreidimensionales Netzwerk zu
bilden. Darlber hinaus kann ein Vernetzungsmittel chemische Verbindungen zwischen einer oligomeren oder polymeren
Matrix, bei der es sich beispielsweise um ein bereits bestehendes dreidimensionales Netzwerk handeln kann, herstellen,
um ein dreidimensionales Netzwerk zu bilden, das noch dichter miteinander verbunden sein kann als vor der Vernetzung.
Ein Vernetzungsmittel ist in der Regel in der Lage, mindestens zwei kovalente Bindungen zu bilden. Dementsprechend
kann ein Vernetzungsmittel mindestens zwei funktionelle Gruppen aufweisen, die unterschiedlich oder &hnlich sein kénnen
und von denen jede in der Lage sein kann, mindestens eine kovalente Bindung zu bilden. So kann ein Vernetzungsmittel
beispielsweise zwei Diisocyanatgruppen aufweisen. In einem anderen Beispiel kann ein Vernetzungsmittel mindestens
eine funktionelle Gruppe aufweisen, die in der Lage ist, mindestens zwei kovalente Bindungen zu bilden. Ein Vernetzungs-
mittel kann zum Beispiel eine oder mehrere Aldehydfunktionen aufweisen.

[0029] Ein Oligomer sowie das Adjektiv oligomer, wie hierin verwendet, sind auf ein Molekulargewicht von weniger als
10 kDa, insbesondere weniger als 5 kDa, beschréank.

[0030] Die Klebstoffformulierung ist im Wesentlichen frei von Formaldehyd. Im Wesentlichen frei bedeutet in diesem Zu-
sammenhang, dass die Klebstoffformulierung weniger als 5 Gew.-%, insbesondere weniger als 2 Gew.-%, insbesondere
weniger als 1 Gew.-%, insbesondere weniger als 0,1 Gew.-%, insbesondere weniger als 0,01 Gew.-%, insbesondere we-
niger als 0 Gew.-% Formaldehyd, bezogen auf die Masse der Klebstoffformulierung, enthalt. Dies hat den Vorteil, dass
Formaldehyd vermieden wird, das in einigen Klebstoffformulierungen des Standes der Technik eingesetzt wird und um-
weltbelastend, giftig und flichtig ist. Die Tatsache, dass die hierin offenbarte Klebstoffformulierung im Wesentlichen frei
von Formaldehyd ist, trégt zu ihrer sicheren Anwendung und ihrem umweltfreundlichen Charakter bei.

[0031] In einem zweiten Aspekt wird das allgemeine Ziel durch ein Verfahren zur Herstellung einer Klebstoffformulierung,
wie sie hier offenbart ist, erreicht. Das Verfahren umfasst die Bereitstellung einer basischen Lésung, vorzugsweise einer
basischen wéassrigen Lésung, mit einem pH-Wert von 9-14, insbesondere 11-14. Das Verfahren umfasst ferner die Be-
handlung der basischen L&sung mit Lignin, insbesondere Kraft-Lignin, bei 70 °C - 120 °C, insbesondere 80 °C - 100 °C,
insbesondere 90 °C, zur Bildung einer intermedidren Reaktionsmischung. Das Verfahren umfasst ferner die Behandlung
der intermediaren Reaktionsmischung mit einem Vernetzungsmittel bei 70 °C - 110 °C, insbesondere 80 °C - 100 °C, vor
allem 90 °C, um die Klebstoffformulierung zu erhalten.
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[0032] In einigen Ausflihrungsformen wird der pH-Wert der basischen Losung so gewahlt, dass der pH-Wert der interme-
didren Reaktionsmischung, d. h. nach der Behandlung der basischen Lésung mit Lignin, 10-14, vorzugsweise 11-13, z.
B. 12 betragt.

[0033] Ein Vorteil der Behandlung der basischen Lésung mit Lignin besteht darin, dass sie die Suspension des Lignins
beglnstigt. Ohne an eine Theorie gebunden sein zu wollen, wird angenommen, dass die Suspension wahrend des nach-
folgenden Schritts der Behandlung der intermediéren Reaktionsmischung mit dem Vernetzungsmittel weiter zu einer ef-
fizienten Vernetzung beitragt, moglicherweise durch Aufbrechen von Ligninaggregaten und/oder durch Férderung einer
gleichmaBigeren Verteilung des Lignins in der intermedidren Reaktionsmischung.

[0034] Die Behandlung des Lignins mit dem Vernetzungsmittel flihrt zu einer teilweisen Vernetzung des Lignins und damit
zur Bildung eines teilvernetzten Polymers. Typischerweise reagieren jedoch nicht alle Molekile des Vernetzungsmittels
unter Bildung des teilvernetzten Polymers, sondern es verbleibt typischerweise ein Rest an Vernetzungsmittel in der Kle-
bstoffformulierung. Dieses restliche Vernetzungsmittel kann z.B. bei der Aushartung der Klebstoffformulierung, z.B. mit
Holzrohmaterial, vernetzt werden.

[0035] Ein Vorteil des hier beschriebenen Verfahrens ist, dass es eine zuverldssige und reproduzierbare Herstellung der
Klebstoffformulierung ermdglicht. Insbesondere kann mit dem Verfahren ein gewlinschter Vernetzungsgrad erreicht wer-
den, der zur Bildung eines teilvernetzten Polymers fiihrt. Die so erhaltene Klebstoffformulierung ist einerseits schnell und
unter betrieblich einfachen Bedingungen fiir ein breites Spektrum an Holzrohmaterial aushartbar, andererseits aber auch
stabil genug, um ohne nennenswerte unerwinschte Aushartung uber einen l&ngeren Zeitraum gelagert zu werden und
weist zudem noch eine so niedrige Viskositat auf, dass eine einfache und effiziente Weiterverarbeitung der Klebstofffor-
mulierung moglich ist. Ein weiterer Vorteil des hier beschriebenen Verfahrens besteht darin, dass der Grad der Selbstkon-
densation von Furfural oder einem Derivat davon, insbesondere von 5-HMF oder 2,5-Furandicarboxaldehyd, im Vergleich
zu seiner Reaktion mit Lignin zur Bildung von Vernetzern typischerweise gering ist. Ebenso ist die Zersetzung von Lignin
unter den Reaktionsbedingungen vernachléassigbar im Vergleich zur Kondensationsreaktion mit 5-HMF, die zu einer Ver-
netzung fuhrt.

[0036] In einem dritten Aspekt wird das allgemeine Ziel durch ein Verfahren zur Herstellung eines Holzwerkstoff-Produkts,
insbesondere einer Holzplatte, wie einer Faserplatte, Spanplatte, Sperrholzplatte und Grobspanplatte, erreicht. Das Ver-
fahren umfasst die Bereitstellung von Holzrohmaterial, wie Holzpartikel, Holzfasern, Holzspane, Holzstlicke, Holzstdmme
und/oder Holzlagen. Das Verfahren umfasst ferner die Bereitstellung einer Klebstoffformulierung, wie sie hierin offenbart
ist. Das Verfahren umfasst ferner die Behandlung des Holzrohmaterials mit der hierin offenbarten Klebstoffformulierung,
um eine Rohmasse zu erhalten. Das Verfahren umfasst ferner das Verpressen der Rohmasse in einer HeiBpresse, um
das Holzwerkstoff-Produkt zu erhalten.

[0037] Der Schritt der Behandlung des Holzrohmaterials mit der Klebstoffformulierung kann optional auch eine Behand-
lung mit Kalziumkarbonat und/oder Weizenmehl umfassen. Kalziumkarbonat kann als Fullstoff und/oder Weizenmehl als
Streckmittel dienen. In einigen Ausfiihrungsformen betragt die Masse der Klebstoffformulierung, mit der das Holzrohma-
terial behandelt wird, 10 Gew.-% - 40 Gew.-%, insbesondere 20 Gew.-% - 30 Gew.-%, der Trockenmasse des Holzroh-
materials. Die Trockenmasse des Holzrohmaterials bezieht sich auf die Masse des Holzrohmaterials nach 24-stindiger
Lagerung bei 20 °C und 65 % relativer Luftfeuchtigkeit. In einem vierten Aspekt wird das allgemeine Ziel durch ein Holz-
werkstoff-Produkt erreicht, das mit dem hierin offengelegten Verfahren hergestellt werden kann. Das Holzwerkstoff-Pro-
dukt hat vorzugsweise eine Zugfestigkeit senkrecht zur Ebene der Faserplatte von 0,2 N/mm? - 0,37 N/mm?, insbesondere
0,26 N/mm? - 0,31 N/mm?, bestimmt nach DIN EN 319 (1993).

KURZBESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN
[0038]

Abb. 1 zeigt die Zugscherfestigkeit (EN 309), bestimmt mit einem automatischen Klebe- und Bewertungssystem
(ABES), fur verschiedene Klebstoffformulierungen, einschlieBlich der hierin beschriebenen, in Abhangig-
keit von verschiedenen HeiBpresszeiten;

Abb. 2 zeigt die Zugfestigkeit (EN309) fir verschiedene Spanplatten, von denen einige mit der hier beschriebe-
nen Klebstoffformulierung hergestellt wurden; und

Abb. 3 zeigt den Wéarmefluss, der fir verschiedene hierin offenbarte Klebstoffformulierungen im Temperaturbe-
reich von 60 °C bis 240 °C bei einer Erwarmung von 10 °C pro Minute gemessen wurde.

BESCHREIBUNG DER AUSFUHRUNGSFORMEN

[0039] In einigen Ausfihrungsformen ist das Lignin ausgewahlt aus Kraft-Lignin, Lignosulfonaten, Organosolv-Lignin,
Natron-Lignin, hydrolytischem Lignin oder einer Mischung davon. In weiteren Ausfiihrungsformen umfasst das Lignin Kraft-
Lignin. In noch weiteren Ausflihrungsformen ist das Lignin Kraft-Lignin.
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[0040] In einigen Ausfihrungsformen umfasst das Vernetzungsmittel Furfural oder ein Derivat davon. In bevorzugten Aus-
fihrungsformen ist das Vernetzungsmittel Furfural oder ein Derivat davon. In weiteren Ausfihrungsformen umfasst das
Vernetzungsmittel Furfural oder ein 5-substituiertes Furfural, wobei der Substituent in der 5-Position C;-Cgs-Alkyl ist, das
unsubstituiert oder mit einem oder mehreren aus OH, O, NH, NMe, CN, F, CI, Br, COOH und CONMe ausgewahlten Resten
substituiert ist. In bevorzugten Ausfihrungsformen ist das Vernetzungsmittel Furfural oder ein 5-substituiertes Furfural,
wobei der Substituent in der 5-Position C4-Cs-Alkyl ist, das unsubstituiert oder mit einem oder mehreren aus OH, O, NH,
NMe, CN, F, Cl, Br, COOH und CONMe ausgewa&hlten Resten substituiert ist. In noch weiteren Ausfihrungsformen um-
fasst das Vernetzungsmittel Furfural oder ein 5-substituiertes Furfural, wobei der Substituent in der 5-Position ausgewéhlt
ist aus Me, Et, CH,OH, CHO, COOH, COOMe. In bevorzugten Ausflihrungsformen ist das Vernetzungsmittel Furfural
oder ein 5-substituiertes Furfural, wobei der Substituent in der 5-Position aus Me, Et, CH,OH, CHO, COOH, COOMe aus-
gewahlt ist. In noch weiteren Ausfiihrungsformen umfasst das Vernetzungsmittel 5-Hydroxymethylfurfural und/oder 2,5-
Furandicarboxaldehyd. Vorzugsweise handelt es sich bei dem Vernetzungsmittel um 5-Hydroxymethylfurfural oder 2,5-
Furandicarboxaldehyd oder eine Mischung davon. In all diesen Ausfuhrungsformen wird davon ausgegangen, dass die
Vernetzungsreaktion Kondensationsreaktionen beinhaltet, insbesondere die Reaktion des Aldehyds des Vernetzungsmit-
tels, und dass daher der Vernetzer typischerweise nicht mehr die Aldehydfunktionalitét des Vernetzungsmittels enthélt.

[0041] Die Menge an Furfural oder einem Derivat davon, die in der Klebstoff-Formulierung vorhanden ist, kann beispiels-
weise durch Ultrahochleistungs-Flissigchromatographie (UHPLC) bestimmt werden, z. B. mit Agilent Technologies LC
1260 Infinity Il (G711B QuatPump G71 29A Vialsampler, G71 16A MCT, G7117C DAD HS, G1364F FC-AS), wobei als
erster Eluent 0. 1%ige Ameisensaure in Wasser (alle HPLC-Qualitat) und als zweiter Eluent Acetonitril (HPLC-Qualitat),
unter Verwendung der Sule Agilent Technologies, InfinityLab Poroshell 120 EC-C18, 4.6 x 150 mm, 2.7 pm (part-no.
693975-902T), ausgestattet mit einer ,guard column” desselben Herstellers: Agilent Technologies, InfinityLab Poroshell
120 EC-C18, 4.6 x 5 mm, 2.7 ym (part-no. 820750-911).

[0042] In einigen Ausflhrungsformen ist das Furfural oder ein Derivat davon 5-Hydroxymethylfurfural. Diese Ausfihrungs-
formen beziehen sich unabhangig voneinander sowohl auf das Furfural oder ein Derivat davon, das als solches in der
Klebstoffformulierung enthalten ist, als auch auf das Vernetzungsmittel, aus dem das teilvernetzte Polymer hergestellt ist.
Mit anderen Worten: 5-Hydroxymethylfurfural kann in der Klebstoffformulierung enthalten sein und das teilvernetzte Po-
lymer kann aus Lignin und 5-Hydroxymethylfurfural hergestellt sein. In weiteren Ausfihrungsformen ist 5-Hydroxymethyl-
furfural in der Klebstoffformulierung enthalten und das teilvernetzte Polymer ist aus Lignin und einem Vernetzungsmittel
hergestellt, wobei das Vernetzungsmittel Furfural oder ein Derivat davon sein kann.

[0043] Das teilvernetzte Polymer kann neben Lignin und dem Vernetzer auch eine oder mehrere weitere Struktureinheiten
enthalten. Mit anderen Worten, die Formulierung in Anspruch 1, dass das teilvernetzte Polymer aus Lignin und einem
Vernetzungsmittel hergestellt ist, ist nicht so zu verstehen, dass die Zusammensetzung des teilvernetzten Polymers da-
hingehend eingeschréankt wird, dass es nur aus Lignin und dem Vernetzer besteht und keine weiteren Struktureinheiten
enthalt. In einigen Ausfihrungsformen wird das teilvernetzte Polymer jedoch nur aus Lignin und dem Vernetzungsmittel
hergestellt. In diesen Ausfiihrungsformen besteht das teilvernetzte Polymer mit anderen Worten nur aus Lignin und dem
Vernetzer als Struktureinheiten.

[0044] Die Klebstoffformulierung enthélt auBerdem ein Lésungsmittel. Bei dem Ldsungsmittel kann es sich beispielswei-
se um Wasser, ein alkoholisches Lésungsmittel wie Methanol, Ethanol, Isopropanol oder 1-Propanol, ein etherisches
Lésungsmittel wie Tetrahydrofuran oder eine Mischung davon handeln. In einigen Ausflhrungsformen ist das Lésungs-
mittel Wasser.

[0045] In einigen Ausfuhrungsformen enthalt die Klebstoffformulierung zusétzlich Aggregate, die aus der Selbstkonden-
sation von Furfural oder einem Derivat davon, insbesondere 5-HMF, stammen. In einigen Ausfihrungsformen ist die Men-
ge dieser Aggregate typischerweise kleiner als 15 Gew.-%, insbesondere kleiner als 10 Gew.- %, vor allem kleiner als
5 Gew.-% der Masse der Klebstoffformulierung.

[0046] In einigen Ausfihrungsformen ist die Klebstoffformulierung im Wesentlichen frei von Phenol. Im Wesentlichen frei
bedeutet in diesem Zusammenhang, dass die Klebstoffformulierung weniger als 100 mg/L, insbesondere weniger als
20 mg/L, ganz besonders weniger als 10 mg/L, ganz besonders weniger als 5 mg/L Phenol enthélt. Der Gehalt an Phenol in
der Klebstoffformulierung kann z. B. durch HPLC, z. B. unter Verwendung der Detektion bei 270 nm Wellenlange, bestimmt
werden. Phenol bezieht sich in diesem Zusammenhang ausschlieBlich auf die chemische Verbindung C¢HsOH, d. h. ,Hy-
droxybenzol“. Er bezieht sich nicht auf Phenoleinheiten, die natirlich in Lignin, einem Polyphenolpolymer, vorhanden sind.
Der Fachmann weif3, dass ein Polyphenolpolymer geringe Mengen an Phenolderivaten mit niedrigem Molekulargewicht
enthalten kann, zu denen auch Phenol selbst gehdren kann. Molekulare Mengen von CgHsOH, die aus einem Polyphe-
nolpolymer gebildet werden kénnen, bedeuten jedoch nicht, dass die Klebstoffformulierung nicht im Wesentlichen frei von
Phenol sein kann. Vielmehr bedeutet die Angabe, dass die Klebstoffformulierung in einigen Ausfiihrungsformen frei von
Phenol ist, dass bei der Herstellung der Klebstoffformulierung kein zuséatzliches Phenol, d. h. C¢HsOH, zugesetzt wurde.

[0047] Dies hat den Vorteil, dass die Nachteile der Verwendung von Phenol, das in mehreren Klebstoffformulierungen
aus dem Stand der Technik verwendet wird, namlich die Toxizitat und die hohen Kosten von Phenol, vermieden werden.
AuBerdem wird Phenol durch spezielle Verfahren, wie z. B. das Cumol-Verfahren, synthetisiert, da es in der Natur nicht im
Uberfluss vorkommt und auch nicht als Nebenprodukt anderer bestehender Verfahren zugénglich ist. Die Tatsache, dass
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die hier offengelegte Klebstoffformulierung im Wesentlichen frei von Formaldehyd und vorzugsweise auch im Wesentlichen
frei von Phenol ist, tragt zu ihrer sicheren Verwendung und ihrem umweltfreundlichen Charakter bei.

[0048] In einigen Ausflihrungsformen hat das teilvernetzte Polymer ein Zahlenmittel der Molmasse (Mn) von 10 g/mol
- 150 g/mol, insbesondere 40 g/mol - 98 g/mol, insbesondere 60 g/mol - 76 g/mol, insbesondere 69 g/mol. In weiteren
Ausfuihrungsformen hat das teilvernetzte Polymer eine massegemittelte molare Masse (Mw) von 100 g/mol - 1500 g/
mol, insbesondere 500 g/mol - 1100 g/mol, insbesondere 700 g/mol - 820 g/mol, insbesondere 760 g/mol. In weiteren
Ausfiihrungsformen hat das teilvernetzte Polymer eine Z-gemittelte molare Masse (Mz) von 100'000 g/mol - 380'000 g/mol,
insbesondere 180'000 g/mol - 300'000 g/mol, insbesondere 235'000 g/mol - 245'000 g/mol, insbesondere 239'860 g/mol.

[0049] Das Zahlenmittel der Molmasse (Mn), das Massenmittel der Molmasse (Mw) und das Z-Mittel der Molmasse (Mz)
kénnen mit Hilfe von Standardexperimentierverfahren, wie Gelpermeationschromatographie/GréBenausschlusschroma-
tographie (GPC/SEC) unter Verwendung einer Massenkalibrierung, bestimmt werden. Als Beispiel kann der folgende Auf-
bau verwendet werden: Agilent Technologies LC 1100 Series + 1260 Infinity Il module 67162A RID unter Verwendung
von Agilent Technologies, 2 x PL aquagel-OH 30, 300 x 7.5 mm, 8 micrometers, als S&ule und Agilent Technologies, PL
aquagel-OH, 50 x 7.5 mm, 8 micrometers, als ,guard column®, und unter Verwendung einer mobilen Phase, wie z. B. eines
Ammoniakpuffers in Wasser, z. B. mit einem pH-Wert von 9,50. Die mobile Phase kann z. B. ein Ammoniakpuffer sein, der
Ammoniumbicarbonat, Natriumazid, Wasser, Methanol und 25 % Ammoniak in Wasser enthalt. Die mobile Phase kann
z. B. vor der Verwendung durch eine Zellulosemembran gefiltert werden. Die Probenkonzentration kann zum Beispiel auf
5,0 g/L eingestellt werden. Der Nachweis der Probe kann z. B. mit einem Brechungsindexdetektor (35 °C) erfolgen.

[0050] Die Absorption des teilvernetzten Polymers kann bei 280 nm gemessen werden, z. B. mit GPC/SEC-DAD. GPC/
SEC bezieht sich auf Gelpermeationschromatographie/GréBenausschlusschromatographie. DAD bezieht sich auf einen
Diodenarray-Detektor.

[0051] In einigen Ausfliihrungsformen betragt die Viskositat der Klebstoffformulierung 130 mPa-s - 250 mPa-s, insbeson-
dere 150 mPa-s - 210 mPa-s. Die Viskositat wurde bei 20 °C und 1 bar mit einem Brookfield DV2T in einer konditionierten
Umgebung bei 20 °C + 2 °C und 1 atm in Biel, Schweiz, bestimmt.

[0052] In einigen Ausflhrungsformen betragt der pH-Wert der Klebstoffformulierung 9 - 12, insbesondere 10 - 11. Der pH-
Wert wurde bei 25 °C und 1 bar bestimmt. In weiteren Ausfihrungsformen liegt der pH-Wert der Klebstoffformulierung bei
12 - 14, insbesondere bei 13 - 13,6. Ein Vorteil dieser Ausfihrungsformen ist, dass die Aktivierungsenergie Uberraschen-
derweise deutlich gesenkt wird.

[0053] In einigen Ausflhrungsformen hat die Klebstoffformulierung einen Feststoffgehalt von 30% - 60%, insbesondere
35% - 50%. Der Feststoffgehalt der Klebstoffformulierung bezieht sich auf die Gesamtmasse, die nach der Trocknung der
Klebstoffformulierung bei 105 °C fiir 24 Stunden verbleibt, bezogen auf die Gesamtmasse der Klebstoffformulierung vor
der Trocknung.

[0054] In einigen Ausfihrungsformen besteht die hierin offenbarte Klebstoffformulierung aus a) 4 Gew.-% bis 20 Gew.-%,
vorzugsweise 8 Gew.-% bis 15 Gew.-% Furfural oder einem Derivat davon, b) 55 Gew.-% bis 19 Gew.-%, vorzugsweise
46 Gew.- % bis 29 Gew.-% Gewichtsprozent eines teilvernetzten Polymers und c) 41 Gew.- % bis 61 Gew.-%, vorzugsweise
46 Gew.-% bis 56 Gew.-%, eines Lésungsmittels, vorzugsweise Wasser.

[0055] Der zweite Aspekt der vorliegenden Offenbarung bezieht sich auf ein Verfahren zur Herstellung einer Klebstofffor-
mulierung, wie im entsprechenden unabhangigen Anspruch definiert. In einigen Ausfuhrungsformen dieses Verfahrens
liegt das Gewichtsverhaltnis von Vernetzungsmittel zu Lignin zwischen 1:1 und 2:1, vorzugsweise zwischen 1,2:1 und
1,7:1, besonders bevorzugt zwischen 1,4:1 und 1,5:1, beispielsweise 1,45:1. Dieses Verhdltnis bezieht sich nur auf das
Gewicht des Vernetzungsmittels und das Gewicht des Lignins und schlief3t nicht die Masse des Lésungsmittels ein, in
dem das Lignin oder das Vernetzungsmittel geldst, verteilt oder suspendiert sein kann. Der Begriff bezieht sich auch auf
das Gewicht des Vernetzungsmittels und des Lignins vor deren Reaktion.

[0056] In einigen Ausflhrungsformen des hierin offengelegten Verfahrens liegt das Gewichtsverhaltnis der basischen
Lésung und des Lignins zwischen 1:4 und 1:2, insbesondere 1:3. Dieses Verhéltnis bezieht sich auf das Gewicht der
basischen Lésung und das Gewicht des Lignins. Das Gewicht des Lignins bezieht sich nur auf das Gewicht des Lignins und
umfasst nicht die Masse des Losungsmittels, in dem das Lignin geldst, verteilt oder suspendiert sein kann. Das Gewicht der
basischen Losung hingegen bezieht sich auf das Gewicht einer Lésung und umfasst daher sowohl das basische Reagenz,
z. B. NaOH, als auch das Gewicht des Lésungsmittels, z. B. Wasser.

[0057] Das Gewicht von Lignin bezieht sich auf Lignin, wie es von kommerziellen Anbietern erhaltlich ist und wie es
unter Umgebungsbedingungen, insbesondere bei Umgebungstemperatur und -druck und ohne strikten Ausschluss von
Feuchtigkeit gelagert wird. Wie der Fachmann weif3, enthalt Lignin, wenn es nicht weitgehend getrocknet und unter striktem
Ausschluss von Feuchtigkeit gelagert wird, typischerweise Restwasser. Dieses Restwasser, das im Lignin enthalten ist,
wenn es nicht unter Umgebungsbedingungen gelagert wird, ist im Gewicht des Lignins enthalten.

[0058] In einigen Ausfihrungsformen wird das Lignin der basischen Lésung als solche zugesetzt, d. h. z. B. ohne zusétz-
liches Losungsmittel. Vorzugsweise betréagt in diesen Ausfuhrungsformen das Verhéltnis von Lignin zu Wasser 0,5:1 - 3:1,
insbesondere 1:1 - 2:1, insbesondere 1,5:1 nach der Behandlung der basischen Lésung mit Lignin. Das Wasser kann z.
B. aus der basischen wéssrigen L6sung stammen.
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[0059] In anderen Ausfihrungsformen ist das Lignin, mit dem die basische Lésung behandelt wird, ein Gemisch aus
Lignin und Wasser. Vorzugsweise wird die Gesamtmenge an Wasser so gewéhlt, dass nach der Behandlung der basischen
Lésung mit Lignin das Verhéltnis von Lignin zu Wasser 0,5:1 - 3:1, insbesondere 1:1 - 2:1, vor allem 1,5:1 betragt.

[0060] In einigen Ausfiihrungsformen handelt es sich bei dem Vernetzungsmittel, mit dem die Zwischenreaktionsmischung
behandelt wird, um eine L&sung des Vernetzungsmittels in Wasser, vorzugsweise eine 31- bis 61-, insbesondere 41- bis
51-, insbesondere 46-prozentige Lésung des Vernetzungsmittels in Wasser. Das Vernetzungsmittel kann z.B. Furfural oder
ein Derivat davon sein, wie z.B. 5-Hydroxymethylfurfural.

[0061] In einigen Ausfihrungsformen umfasst das Verfahren zur Herstellung einer Klebstoffformulierung ferner einen
Schritt des Abkuhlens der Klebstoffformulierung, zum Beispiel auf unter 10 °C, insbesondere auf 0 °C - 5 °C. In weite-
ren Ausflihrungsformen wird die Klebstoffformulierung fur mindestens 1 Minute, insbesondere fur mindestens 2 Minuten,
insbesondere flr mindestens 5 Minuten, insbesondere fir mindestens 10 Minuten gekihlt. Durch die Abkihlung wird
sichergestellt, dass etwaige Reaktionen innerhalb kurzer Zeit wirksam gestoppt werden. Insbesondere werden etwaige
Kondensationsreaktionen, wie Vernetzungsreaktionen von Furfural oder Derivaten davon, z. B. 5-HMF, so gestoppt, dass
das Lignin nur noch teilvernetzt ist und nicht weiter vernetzt wird.

[0062] Nach ihrer Herstellung wird die Klebstoffformulierung vorzugsweise bei einer Temperatur unter 0 °C, z. B. bei
-20 °C, gelagert.

[0063] In einigen Ausflihrungsformen ist die basische Lésung eine Losung von KOH oder NaOH, insbesondere NaOH, in
einem Lésungsmittel. Bei dem L&sungsmittel kann es sich um Wasser handeln.

[0064] In einigen Ausfluihrungsformen umfasst das Vernetzungsmittel Furfural oder ein Derivat davon, wie z. B. 5-Hydro-
xymethylfurfural. Ein Vorteil dieser Ausfiihrungsformen ist, dass Furfural und seine Derivate, insbesondere 5-HMF, im All-
gemeinen als umweltvertraglich und gesundheitlich unbedenklich gelten. Tatsachlich ist 5-HMF in vielen Lebensmitteln
enthalten, wobei die geschétzte tagliche Aufnahme von 4 mg bis zu 350 mg pro Tag und Person reicht. Furfural und meh-
rere seiner Derivate, insbesondere 5-HMF, sind ebenfalls in groBen Mengen und auf nachhaltige Weise erhéltlich. Furfural
und seine Derivate, wie z. B. 5-HMF, sind auch ausreichend reaktiv, um eine effiziente Bildung der Klebstoffformulierung
nach dem hier beschriebenen Verfahren zu ermdglichen. Insbesondere verlauft die Kondensation zu dem teilvernetzten
Polymer unter milden Bedingungen und in kurzer Zeit. AuBerdem weist die resultierende Klebstoffformulierung vorteilhaf-
te physikalische Eigenschaften auf, insbesondere eine vorteilhafte Viskositat, die eine einfache Weiterverarbeitung und
Handhabung sowie eine sichere Lagerung ermdéglicht. Darliber hinaus ist die Reaktivitat von Furfural und seinen Derivaten
nicht zu hoch, was zu unkontrollierten Kondensationsreaktionen und damit zu Reproduzierbarkeitsproblemen bei der Her-
stellung der Klebstoffformulierung fiihren kénnte, insbesondere zur Vermeidung einer umfangreichen Vernetzung wéhrend
der Herstellung der Klebstoffformulierung, die zu einer vorzeitigen und unkontrollierten Aushértung flhren wurde.

[0065] In einigen Ausfiihrungsformen umfasst der Schritt der Behandlung der basischen wassrigen Lésung mit Kraft-
Lignin die portionsweise Zugabe von Kraft-Lignin Gber 3-8 Minuten zu der basischen wéssrigen Lésung. AnschlieBend
kann das Reaktionsgemisch mindestens 10 Minuten lang, vorzugsweise 20 Minuten lang, gerthrt werden.

[0066] Die Behandlung der intermediaren Reaktionsmischung mit einem Vernetzungsmittel wie Furfural oder einem De-
rivat davon, insbesondere 5-HMF, fuhrt typischerweise zu einem Umsatz des Vernetzungsmittels von 40 % bis 70 %, z. B.
45 % bis 65 %. Das verbleibende Vernetzungsmittel, wie Furfural oder ein Derivat davon, insbesondere 5-HMF, verbleibt
typischerweise in der Klebstoffformulierung. Das restliche Vernetzungsmittel kann dann wahrend der Aushértung des Kle-
bstoffs mit dem Lignin reagieren, z. B. wenn es hohen Temperaturen und/oder Druck ausgesetzt wird.

[0067] In einigen Ausflihrungsformen umfasst der Schritt der Behandlung der intermedidren Reaktionsmischung mit dem
Vernetzungsmittel die portionsweise Zugabe des Vernetzungsmittels, z. B. mit weniger als 5 mL/min, insbesondere we-
niger als 2 mL/min, insbesondere mit 0,2 mL/min - 0,8 mL/min, insbesondere mit 0,5 mL/min. AnschlieBend kann die
Reaktionsmischung 30 Minuten bis 90 Minuten, insbesondere 1 Stunde, gerihrt werden. In einigen Ausfiihrungsformen
erfolgt die portionsweise Zugabe des Vernetzungsmittels vorzugsweise durch tropfenweise Zugabe einer Lésung des Ver-
netzungsmittels in Wasser mit einer Zugabegeschwindigkeit von 0,3 mL/min - 0,7 mL/min, insbesondere 0,5 mL/min.

[0068] In einigen Ausfuhrungsformen besteht ein Vorteil der portionsweisen Zugabe darin, dass sie eine Feinabstimmung
der Viskositét der resultierenden Klebstoffformulierung ermdglicht. Insbesondere fuhrt in einigen Ausfihrungsformen eine
langsame Zugabe zu einer hdheren Viskositat als eine schnelle Zugabe. Ohne an eine Theorie gebunden sein zu wollen,
wird davon ausgegangen, dass die portionsweise Zugabe des Vernetzungsmittels unerwilinschte Nebenreaktionswege
reduziert, die beispielsweise Selbstreaktionen des Vernetzungsmittels sein kdnnen, z. B. Selbstkondensation, Polymeri-
sation oder Cannizzaro-Reaktionen von Aldehydfunktionen, die im Vernetzungsmittel vorhanden sein kdnnen.

[0069] Der dritte Aspekt der vorliegenden Offenbarung betrifft ein Verfahren zur Herstellung eines Holzwerkstoff-Produkts,
insbesondere einer Holzplatte, wie z. B. einer Faserplatte, Spanplatte, Sperrholzplatte und Grobspanplatte. In einigen
Ausfiihrungsformen dieses Verfahrens betragt die Masse des Kalziumkarbonats 4 Gew.- % - 8 Gew.-% der Masse des
Feststoffgehalts der Klebstoffformulierung. In weiteren Ausflihrungsformen betréagt die Masse des Weizenmehls 2 Gew.-%
bis 6 Gew.-% des Feststoffgehalts der Klebstoffzubereitung. Die Feststoffgehaltsmasse der Klebstoffformulierung bezieht
sich auf die Masse des Feststoffgehalts der Klebstoffformulierung.
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[0070] Das Verfahren umfasst ferner das Verpressen der Rohmasse in einer HeiBpresse, um das Holzwerkstoff-Produkt
zu erhalten. In diesem Schritt wird die Klebstoffformulierung gehértet. Es wird angenommen, dass dies eine weitere Ver-
netzung des teilvernetzten Polymers umfasst, die Kondensationsreaktionen des Lignins und des Furfurals oder eines De-
rivats davon beinhalten kann.

[0071] In einigen Ausfuhrungsformen umfasst der Schritt der Bereitstellung der hierin beschriebenen Klebstoffformulie-
rung die Einstellung des pH-Werts der Klebstoffformulierung auf 12-14, insbesondere 13-13,5. Es wurde herausgefun-
den, dass Uberraschenderweise ein Vorteil darin besteht, dass die Holzwerkstoff-Produkte, insbesondere Holzplatten, die
unter Verwendung der Klebstoffformulierung hergestellt werden, verbesserte physikalische Eigenschaften aufweisen, ins-
besondere eine hohe Zugfestigkeit. Ferner wurde festgestellt, dass die angegebenen pH-Bereiche Gberraschenderweise
zu einer niedrigeren Aktivierungstemperatur fihren. Die Aktivierungstemperatur bezieht sich auf die Temperatur, die zum
Ausharten der Klebstoffformulierung erforderlich ist. Der pH-Wert der Klebstoffformulierung kann z.B. durch Zugabe von
NaOH, z.B. einer wassrigen NaOH-Ldsung, auf 12-14, insbesondere 13-13,6, eingestellt werden.

[0072] In einigen Ausfuhrungsformen umfasst der Schritt des Verpressens der Rohmasse die Vorformung der Rohmasse
und das HeiBpressen der vorgeformten Rohmasse bei 160 °C - 200 °C, vorzugsweise bei 180 °C. Das HeiBpressen kann
wahlweise fir 5 Minuten - 15 Minuten, insbesondere fir 10 Minuten, mit einem maximalen Druck von bis zu 5,5 N/mm?,
insbesondere bis zu 4,5 N/mm?, durchgefiihrt werden. Mit diesen Bedingungen wird ein effizientes Gleichgewicht zwischen
kurzen Verarbeitungszeiten, verarbeitbaren Reaktionsbedingungen und vorteilhaften physikalischen Eigenschaften der
entstehenden Holzwerkstoff-Produkte erreicht.

[0073] In einigen Ausflihrungsformen wird das HeiBpressen der vorgeformten Rohmasse in einer HeiBpresse so durch-
gefuhrt, dass die Temperatur im Zentrum der Rohmasse mindestens 120 °C, vorzugsweise mindestens 130 °C betrégt.
Ein Vorteil dieser Ausfihrungsform ist, dass sie eine effiziente Aushartung der Klebstoffformulierung Uber die gesamte
Dicke des zu formenden Holzwerkstoff-Produkts, wie z. B. der Holzplatte, ermdglicht. Dies wiederum fihrt zu vorteilhaften
physikalischen Eigenschaften, insbesondere Hérte und Stabilitat.

[0074] In einigen Ausfihrungsformen umfasst das Verfahren zur Herstellung eines Holzwerkstoff-Produkts Gblicherweise
die Konditionierung des Holzwerkstoff-Produkts bei 20 °C + 2 °C und 65 % + 5 % relativer Luftfeuchtigkeit fir mindestens
1 Tag, vorzugsweise fur 2 Wochen.

[0075] Das Holzrohmaterial kann beispielsweise aus den Rickstdnden von Frésarbeiten, wie Hobelspanen, Sdgemehl,
Sperrholzabféllen und dergleichen, gewonnen werden. Solche Frasreste kdnnen vor der Verarbeitung zu solchen Ver-
bundprodukten auf eine geeignete oder gewlinschte GréRe zerkleinert werden. Die Klebstoffformulierung kann mit dem
Holzrohmaterial gemischt, vermengt, bespriht oder auf andere Weise in Kontakt gebracht werden, um ein Verbundsub-
stratmaterial herzustellen. Solche Verbundprodukte werden im Allgemeinen dadurch hergestellt, dass eine Mischung aus
dem Holzrohmaterial und der Klebstoffformulierung Bedingungen ausgesetzt wird, die die Bindung zwischen dem Holz-
rohmaterial und der Klebstoffformulierung férdern, um das Verbundprodukt in einer gewiinschten Form, wie z. B. einer
Platte, herzustellen. Die Klebstoffformulierung kann zum Beispiel durch Erhitzen des Verbundsubstrats zumindest teilwei-
se gehartet werden, um das Verbundprodukt oder die Struktur zu erzeugen. Unter Aushartung versteht man die struktu-
relle oder morphologische Verdnderung des Klebstoffs, die eintritt, wenn das Verbundsubstrat Bedingungen ausgesetzt
wird, die ausreichen, um die Eigenschaften eines Klebstoffs im Verbundsubstrat zu verdndern, z. B. durch Erhitzen oder
Pressen. Beispiele fur Verbundwerkstoffe sind unter anderem Grobspanplatten, Spanplatten, Bauholz, Hartfaserplatten,
mitteldichte Platten, Holzwerkstoffe, Brettschichtholz, Sperrholz, Faserplatten, Waffelplatten, Pressholz, Holzwerkstoffe,
Furniere und dergleichen.

[0076] Der vierte Aspekt der vorliegenden Offenbarung bezieht sich auf ein Holzwerkstoff-Produkt, das mit dem hierin
offengelegten Verfahren hergestellt werden kann. In einigen Ausfihrungsformen hat das Holzwerkstoff-Produkt eine Dichte
von 550 kg/m® - 750 kg/m?, insbesondere 600 kg/m? - 700 kg/m3, insbesondere 630 kg/m® - 670 kg/m?®.

EXPERIMENTELLE DATEN

Verwendete Rohmaterialien:

[0077] 5-Hydroxymethylfurfural wurde von AVA Biochem AG (Zug, Schweiz) in zwei verschiedenen Konzentrationen
(wassrig 22 Gew.-% und fest 95 Gew.-%) bezogen. Durch Mischen entsprechender Mengen der beiden Konzentrationen
wurden die gewlnschten anderen Konzentrationen erreicht. Es wurde Kraft-Lignin verwendet, das aus drei verschiedenen
Quellen stammte: UPM BioPiva™ 395 (UPM Biochemicals, Helsinki, Finnland), LineoTMClassic (Stora Enso, Kotka, Finn-
land) und Sigma-Aldrich Chemie GmbH, Buchs, Schweiz. Magnesium-Lignosulfonat wurde von BI-OTECH technology &
control equipment GmbH (Valentin, Osterreich) geliefert. Natriumhydroxid (ag. 50 Gew.-%) und Ammoniumsulfat wurden
von Sigma-Aldrich Chemie GmbH (Buchs, Schweiz) geliefert.

[0078] Einige Merkmale des in dem oben beschriebenen Verfahren verwendeten Lignins sind:

AuBeres Erscheinungsbild: Braunes feines Pulver;
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Zersetzungstemperatur: 200 °C;
Feststoffgehalt: 93.6%;

Aliphatische OH (mmol/g): 2.72;
Phenolische OH (mmol/g): 4.49.

[0079] Die Partikel wurden von der Rauch Spanplattenwerk GmbH, Markt Bibart, Deutschland, geliefert. Bei den Partikeln
handelte es sich hauptséchlich um Fichtenholz mit einer Gré3e von < 25 mm, einer Feuchtigkeit von etwa 3% und einer
Verpackungsdichte von 250 kg/m?®.

[0080] Industrielles Phenol-Formaldehyd (PF)-Harz wurde von der Prefere Resins Germany GmbH (Erkner, Deutsch-
land) als Referenz zur Verfugung gestellt (im Folgenden ,PF-Referenz-Klebstoffformulierung®). Harnstoff-Formaldehyd
(UF) (Kaurit Leime flissig - KL 345) wurde von der BASF SE (Ludwigshafen, Deutschland) zur Verfiigung gestellt (in der
folgenden ,,UF-Referenzrezeptur®).

Beispiel 1: Synthese und Analyse von Klebstoffformulierungen:

[0081] Synthese der Klebstoffformulierung: 12 g destilliertes Wasser und 3,2 g Natriumhydroxid (wassrig, 50 Gew.-%)
wurden in einen 250-mL-Dreihalskolben mit rundem Boden gegeben, der mit einem Kuhler, einem Thermometer und
einem Heidolph™ “RZR Overhead Stirrer Impellers - Blade and Half-Moon Styles”(Carl Roth GmbH & Co. KG, Karlsruhe,
Deutschland) ausgestattet war. Der Kolben wurde auf 90 °C erhitzt, dann wurden 9 g trockenes Lignin (0,05 mol Cg-
Einheiten) innerhalb von 5 Minuten portionsweise zugegeben und 20 Minuten lang geriihrt. Das Verhaltnis von Wasser zu
Lignin in der resultierenden intermedidren Reaktionsmischung betrug 1,5:1, einschlie3lich des Wassers aus der basischen
wassrigen NaOH-Ldsung. AnschlieBend wurde der intermedidren Reaktionsmischung 5-HMF Ldsung unter Rickfluss
bei 90 °C mit einer SPL-Spritzenpumpe (World Precision Instruments Inc, Florida, USA) mit einer Rate von 0,5 I/min
zugesetzt. Nachdem die Zugabe von 5-HMF abgeschlossen war, wurde das Reaktionsgemisch 1 Stunde lang gekocht.
Die Klebstoffformulierung wurde sofort in einem Eisbad abgekiihlt, um weitere Kondensationsreaktionen zu verhindern.

[0082] Analyse der Klebstoffformulierung: Die Viskositat wurde mit einem Viskosimeter (Brookfield Engineering Labs Inc.,
Massachusetts, USA) gemessen. Die Klebstoffformulierungen wurden anschlieBend in einem Gefrierschrank gelagert. An-
schlieBend wurden verschiedene Tests durchgefihrt, z. B. Feststoffgehalt, Differential-Scanning-Kalorimetrie (DSC), Gel-
permeationschromatographie (GPC), Hochleistungs-Fllssigkeitschromatographie (HPLC) und ,automated bonding eva-
luation system“ (ABES), um das chemische und mechanische Verhalten der Klebstoffe gemaf ihren Normen zu bewerten.

Beispiel 2: ,,automated bonding evaluation system* (ABES) fiir verschiedene Klebstoffrezepturen

[0083] Die Klebefestigkeit des Klebstoffs wurde mithilfe eines ,,Automated Bonding Evaluation Systems” (Adhesive Eva-
luation Systems, Inc., Corvallis, Oregon, US) bestimmt, das die Entwicklung der Klebefestigkeit beim HeiBpressen der
Klebeverbindungen bewertet. Flr diesen Test wurden zwei Buchenfurnierstreifen (Eichenberger & Lischer AG, Zofingen,
Schweiz) mit den Abmessungen 0,50 mm Dicke, 20 mm Breite und 117 mm Lange, die bei 20 °C und 65 % relativer
Luftfeuchtigkeit gelagert wurden, mit einer Uberlappungslange von 5 mm bei einer Auftragsmenge von 200g.m? und ei-
nem relativen Druck von 1,36 N.mm2bei 130 °C verklebt. Die Zugscherfestigkeit wurde nach der Norm EN309 (2005) im
heiBen Zustand unmittelbar nach Ablauf der Presszeit und anschlieBend nach 10, 30, 60, 120, 180, 240, 360, 420 und
480 s gemessen.

[0084] Abbildung 1 zeigt die Zugscherfestigkeit (EN 309) bei 130 °C, gemessen nach den angegebenen HeilBpresszeiten
fur die verschiedenen Klebstoffformulierungen in Tabelle 1.

Tabelle 1:
[0085]
Abkulrzung (in Fig. Klebstoffformulierung
1 verwendet)
A Phenol-formaldehyd (PF) Mischung (als Referenz verwendet)
B Kaurit-Leim flUssig - KL 345, wie von BASF SE (Ludwigshafen, Deutschland) bezogen
(Harnstoff-Formaldehyd, UF, mit 1% Ammoniumsulfat);
C Klebstoffformulierung von Beispiel 1
D Klebstoffformulierung aus Beispiel 1 und zusatzliches Flllstoffmaterial (6 Gew.-% Kalzium-

karbonat bezogen auf die Trockenmasse des Holzes und 4 Gew.-% Weizenmehl bezogen
auf die Trockenmasse des Holzes)
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Abkulrzung (in Fig. Klebstoffformulierung
1 verwendet)

E Klebstoffformulierung aus Beispiel 1, wobei der pH-Wert der Klebstoffformulierung vor der
Verwendung auf 13,3 eingestellt wurde

[0086] Jeder in Abbildung 1 dargestellte Datenpunkt ist ein Durchschnittswert aus 8 verschiedenen Testldufen.
[0087] Ausgewdhlte Eigenschaften der verschiedenen Klebstoffsysteme sind in der folgenden Tabelle 2 aufgefuhrt.

Tabelle 2:
[0088]
Klebstoffformulierung Viskositat (mPa | Finaler pH Feststoffgehalt
s)
PF 843 13 45.2
UF 851 8.3 67
Klebstoffformulierung geman Beispiel 1 (eine erste 190 10.0 45.9
Charge)
Klebstoffformulierung geman Beispiel 1 (eine zweite 163 10.3 445
Charge)

Beispiel 3: Differential-Scanning-Kalorimetrie (DSC)

[0089] Eine genaue Menge des Klebstoffs, zwischen 15 und 20 mg, wurde in einen vergoldeten Hochdruck-Stahltiegel mit
Golddichtung eingewogen. Nach dem VerschlieBen des Deckels wurde der Tiegel in ein DSC 6000 Differential Scanning
Calorimeter (PerkinElmer, Waltham (MA), USA) Gberfihrt. Die thermische Analyse wurde in einem Temperaturbereich von
60 bis 247 °C bei einer Heizrate von 10 °C-min™" durchgefiihrt.

[0090] Abbildung 3 zeigt die Ergebnisse der Differential-Scanning-Kalorimetrie-Messung. Die y-Achse gibt den Warme-
fluss in mW an, wobei die Konvention ,endothermic down” verwendet wurde. Linie A (durchgezogene, nicht gestrichelte
Linie in Abbildung 3) entspricht der Klebstoffformulierung geman Beispiel 1, flr die ein pH-Wert von 10,5 ermittelt wurde.
Linie B (gestrichelte Linie in Abbildung 3) entspricht der Klebstoffformulierung nach Beispiel 1, bei der der pH-Wert der
Klebstoffzusammensetzung vor der Verwendung zuséatzlich auf 13 eingestellt wurde.

[0091] Die in Abbildung 3 dargestellten Messungen zeigen, dass die Einstellung des pH-Wertes der Klebstoffformulierung
auf 13 vor der Anwendung Uberraschenderweise zu einer deutlichen Absenkung der Aushéartungstemperatur fihrt, in
diesem Fall von 160 °C auf 129 °C.

Beispiel 4: Vorbereitung und Priifung von Spanplatten

[0092] Eine Referenzspanplatte (im Folgenden ,UF-Referenzplatte” und ,UF-Klebstoff*) wurde unter Verwendung von
Kernschichtspénen in Industriequalitét, die hauptséchlich aus Fichte (Picea abies) bestehen, 10 Gew.-% Harnstoff-For-
maldehyd (67 Gew.-%), bezogen auf das Trockengewicht der Holzmasse, und 1 Gew.-% Ammoniumsulfatiésung (40 Gew.-
%), bezogen auf den Feststoffgehalt von Harnstoff-Formaldehyd (UF), hergestellt. Es wurden zwei solcher Referenzspan-
platten hergestellt, die in Tabelle 3 mit 1a und 1b abgekirzt werden.

[0093] Eine Probespanplatte wurde aus den gleichen Partikeln wie oben beschrieben hergestellt, wobei die Klebstofffor-
mulierung wie oben beschrieben zubereitet wurde und Kalziumkarbonat als Fullstoff und Weizenmehl als Streckmittel ver-
wendet wurde. Die Menge der Klebstoffformulierung wird so gewahlt, dass der Feststoffgehalt der Klebstoffformulierung
10 Gew.-% der Trockenmasse des Holzes betragt. Betragt der Feststoffgehalt der Klebstoffformulierung beispielsweise
40 Gew.-% (wobei der Rest des Gewichts hauptséchlich aus Wasser besteht), dann wirde die Gesamtmenge der zuzu-
gebenden Klebstoffformulierung (einschlieBlich Wasser) 25 Gew.-% der Trockenmasse des Holzes betragen. Bei dem
Holz handelt es sich in diesem Fall um die Kernschichtteile in Industriequalitat. Die Zugabemengen von Kalziumkarbonat
(Fullstoff) und Weizenmehl (Streckmittel) betragen 6 bzw. 4 Gew.-%, jeweils bezogen auf die Trockenmasse des Holzes.
Diese Spanplatte ist in Tabelle 3 mit 2 bezeichnet.

[0094] Eine weitere Testspanplatte wurde mit der gleichen Klebstoffformulierung hergestellt, wobei der pH-Wert mit NaOH
(50 Gew.-%) auf 13,3 eingestellt wurde. Es wurden drei solcher Spanplatten hergestellt, die in Tabelle 3 mit 3a, 3b und
3c abgekdrzt werden.

[0095] Um einen gleichen Wassergehalt in beiden Platten zu erreichen, wurde dem UF-Klebstoff zuséatzliches Wasser
zugesetzt.
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[0096] Die Spane wurden auf das gewlinschte Gewicht abgewogen und mit dem jeweiligen Harz in einem ,L6dige FM
300D rotary drum mixer” (Gebrider Lédige Maschinenbau GmbH, Paderborn, Deutschland), der mit einer pneumatischen
Spriihduse ausgestattet war, vermischt. Die Drehgeschwindigkeit der Trommel betrug 120 U/min, um eine gleichmaBige
Durchmischung und damit eine homogene Verteilung der Partikel zu erreichen. Nach dem Mischvorgang wurde das Ge-
misch in einen hélzernen Formrahmen mit den MaBen 500 mm x 500 mm gelegt und manuell zu einer Matte geformt. In der
Mitte der Matte wurde ein Thermoelement vom Typ K angebracht, um die Innentemperatur zu messen. Mit der HeiBpresse
(Héfer HLOP 210, Héfer Presstechnik GmbH, Taiskirchen, Osterreich) wurde die Matte dann auf eine Dicke von 16 mm
bei einer Solldichte von 650 kg/m3gepresst. Die Matte wurde bei 180 °C fiir 4 min (Referenzplatte) und 10 min (Prifmus-
terplatte) mit einem maximalen Druck von 4,5 N/mm? heiBgepresst. Zur Kontrolle der Enddicke der Platten wurden Ab-
standshalter verwendet. Die endgultigen Abmessungen der Platte waren 500 mm x 500 mm x 16 mm. Die Platten wurden
zwei Wochen lang bei 20 + 2 °C und 65 + 5 % relativer Luftfeuchtigkeit konditioniert, so dass sie massenstabil waren und
die Massenabweichung unter 0,1 % lag, und dann entsprechend den Normanforderungen in Prifkdrper geschnitten.

[0097] Aus einer gegebenen gréBeren Musterplatte wurden sechs Proben herausgeschnitten und auf jede mechanische
und physikalische Eigenschaft geprift, wobei die durchschnittlichen Ergebnisse angegeben wurden. Bei den durchge-
fihrten Tests handelte es sich um die Prifung der Zugscherfestigkeit (EN309), der Dickenquellung (EN309 (2005) und
EN317 (1993)) und der Messung des Dichteprofils (EN31 2 (2010)). Die folgende Tabelle 3 zeigt die Ergebnisse fir die
verschiedenen Klebstoffrezepturen und Abbildung 2 zeigt die Zugscherfestigkeit (EN309) fur die verschiedenen Platten.

Tabelle 3:

[0098]

Platte Abklirzung (z.B. | Klebstoffformulierung Zug- und Scherfestigkeit (N/ | Messung des Dichtepro-
in Fig. 2 verwendet) mm?) fils (kg/m?®)

1a Harnstoff-Formaldehyd (zwei un- | 0.95(+ 0.036) 636
ter identischen Bedingungen her-
1b gestellte Referenzplatten) 0.94(+ 0.076) 664

2 Klebstoffformulierung aus Bei- 0.12(x 0.016) 737
spiel 1 mit zuséatzlichem Fllstoff
(6 Gew.-% Calciumcarbonat be-
zogen auf die Trockenmasse des
Holzes und 4 Gew.-% Weizen-
mehl bezogen auf die Trocken-
masse des Holzes); keine zusatz-
liche pH-Einstellung

3a Klebstoffformulierung 0.27(+ 0.024) 667

3b aus Beispiel 1, mit zu- 0.26(x 0.029) 664

3c satzlichem Fullstoff (6 Gew.-% 0.31 (+ 0.037) 711
Kalziumkarbonat, bezogen auf
die Trockenmasse des Holzes,
und 4 Gew.-% Weizenmehl, be-
zogen auf die Trockenmasse

des Holzes) und mit zuséatzlicher
Einstellung des pH-Wertes der
Klebstoffzusammensetzung auf
13,3 vor der Verwendung (drei
verschiedene, unter identischen
Bedingungen hergestellte Platten)

[0099] Die in Abbildung 3 dargestellten Messungen zeigen, dass die Zugscherfestigkeit bei einer Einstellung des pH-
Werts auf 13,3 (iberraschenderweise deutlich zunimmt, wahrend die Dichte abnimmt.

Patentanspriiche

1. Klebstoffformulierung zur Herstellung von Holzwerkstoff-Produkten, insbesondere Holzplatten, umfassend
a. 4 Gew.-% bis 20 Gew.-%, vorzugsweise 8 Gew.-% bis 15 Gew.-%, Furan-2-Aldehyd, das optional in seiner 3-, 4-
oder 5-Position substituiert ist, beispielsweise 5-Hydroxymethylfurfural oder 2,5-Furandicarboxaldehyd,
b. 24 Gew.-% bis 47 Gew.-%, vorzugsweise 30 Gew.-% bis 41 Gew.- %, eines teilvernetzten Polymers aus Lignin und
einem Vernetzungsmittel;
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c. 41 Gew.-% bis 61 Gew.-%, vorzugsweise 46 Gew.-% bis 56 Gew.- %, eines Lésemittels, vorzugsweise Wasser,
wobei die Klebstoffformulierung im Wesentlichen frei von Formaldehyd ist.

Klebstoffformulierung nach Anspruch 1, wobei das Lignin Kraft-Lignin umfasst.
Klebstoffformulierung nach Anspruch 1 oder 2, wobei die Klebstoffformulierung im Wesentlichen frei von Phenol ist.

Klebstoffformulierung nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei das Vernetzungsmittel Furan-2-Aldehyd,
das optional in seiner 3-, 4- oder 5-Position substituiert ist, umfasst.

Klebstoffformulierung nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei es sich bei dem optional substituierten
Furan-2-Aldehyd um 5-Hydroxymethylfurfural handelt.

Klebstoffformulierung nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei das teilvernetzte Polymer ein Zahlenmittel
der Molmasse (Mn) von 10 g/mol - 150 g/mol, insbesondere 40 g/mol - 98 g/mol, insbesondere 60 g/mol - 76 g/mol
aufweist.

Klebstoffformulierung nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei die Viskositat der Klebstoffformulierung
130 mPa-s - 250 mPa-s, insbesondere 150 mPa-s - 210 mPa-s, betragt.

Klebstoffformulierung nach einem der vorangehenden Anspriiche, wobei der pH-Wert der Klebstoffformulierung 9 -
12, insbesondere 10 - 11, betragt.

Klebstoffformulierung nach einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei die Klebstoffformulierung einen Feststoff-
gehalt von 30 % - 60 %, insbesondere 35 % - 50 %, aufweist.

Verfahren zur Herstellung einer Klebstoffformulierung nach einem der vorangehenden Anspriiche, wobei das Verfah-
ren umfasst:

a. Bereitstellen einer basischen Lésung, vorzugsweise einer basischen wassrigen Lésung, mit einem pH-Wert von
9-14, insbesondere 11-14;

b. Behandeln der basischen Lésung mit Lignin, insbesondere Kraft-Lignin, bei 70 °C - 120 °C, insbesondere 80 °C -
100 °C, insbesondere 90 °C, um eine intermedidre Reaktionsmischung zu bilden;

c. Behandlung der intermediéren Reaktionsmischung mit einem Vernetzungsmittel bei 70 °C - 110 °C, insbesondere
80 °C - 100 °C, insbesondere 90 °C, um die Klebstoffformulierung bereitzustellen, wobei das Vernetzungsmittel Fu-
ran-2-Aldehyd, das optional in seiner 3-, 4- oder 5-Position substituiert ist, wie z.B. 5-Hydroxymethylfurfural, umfasst.

Verfahren nach Anspruch 10, ferner umfassend Schritt d.) Abkiihlen der Klebstoffformulierung, beispielsweise auf
unter 10 °C, insbesondere auf 0 °C - 5 °C.

Verfahren nach einem der Anspriiche 10 bis 11, wobei der Schritt der Behandlung der intermediéaren Reaktionsmi-
schung mit dem Vernetzungsmittel die portionsweise Zugabe des Vernetzungsmittels und anschlieBend das Riihren
far 30 Minuten bis 90 Minuten, insbesondere fiir 1 Stunde, umfasst.

Verfahren nach einem der Anspriiche 10 bis 12, wobei das Vernetzungsmittel portionsweise, vorzugsweise tropfen-
weise als Loésung des Vernetzungsmittels in Wasser mit einer Zugabegeschwindigkeit von 0,3 mL/min - 0,7 mL/min,
insbesondere 0,5 mL/min zugegeben wird.

Verfahren zur Herstellung eines Holzwerkstoff-Produkts, insbesondere einer Holzplatte, wie einer Faserplatte, Span-
platte, Sperrholzplatte und Oxidationsschichtplatte, wobei das Verfahren umfasst

a. Bereitstellen von Holzrohmaterial, wie Holzpartikel, Holzfasern, Holzspéane, Holzstiicke, Holzstdmme und/oder
Holzlagen;

b. Bereitstellen einer Klebstoffformulierung nach einem der Anspriiche 1-10;

c¢. Behandeln des Holzrohmaterials mit der Klebstoffformulierung und gegebenenfalls mit Kalziumkarbonat und/oder
Weizenmehl, um eine Rohmasse bereitzustellen, wobei die Masse der Klebstoffformulierung vorzugsweise 10 Gew.-
% - 40 Gew.-%, insbesondere 20 Gew.-% - 30 Gew.-%, der Trockenmasse des Holzrohmaterials betragt; und

d. Verpressen der Rohmasse in einer HeiBpresse, um das Holzwerkstoff-Produkt zu erhalten.

Verfahren nach Anspruch 14, wobei der Schritt des Verpressens der Rohmasse die folgenden Schritte umfasst:

d.i) Vorformung der Rohmasse und

d.ii) HeiBpressen der vorgeformten Rohmasse bei 160 °C - 200 °C, vorzugsweise bei 180 °C, fur 5 Minuten - 15 Minu-
ten, insbesondere fiir 10 Minuten, mit einem maximalen Druck von bis zu 5,5 N/mm?, insbesondere bis zu 4,5 N/mm?.

Verfahren nach Anspruch 15, wobei der Schritt des HeiBpressens der vorgeformten Rohmasse in einer HeiBpresse
so durchgefihrt wird, dass die Temperatur im Zentrum der Rohmasse mindestens 120 °C, vorzugsweise mindestens
130 °C betragt.

Holzwerkstoff-Produkt, erhalten unter Anwendung des Verfahrens nach einem der Anspriiche 14-16, wobei das Holz-
werkstoff-Produkt vorzugsweise eine Zugfestigkeit senkrecht zur Ebene der Faserplatte von 0,2 N/mm? - 0,37 N/mm?2,
insbesondere 0,26 N/mm? - 0,31 N/mm?, bestimmt nach DIN EN 319 (1993), aufweist.
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